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霞ヶ浦は浅く polymictic な湖沼であり，流入河川の年平均 TP 濃度が低下傾向である
にも関わらず底泥からのリンの溶出により湖内 TP 濃度は上昇傾向を示している．霞ヶ
浦における底泥からのリンの溶出機構については，夏季に底泥表層から 5-10 cm 下で間
隙水リン濃度が最も高くなる深度からリンが溶出していることが推測されている．ま






度の深度分布は，表層から深度 20 cm まで深度別の PO4-P 濃度の差が小さく，0-2 cm
層の PO4-P 濃度が最も高い深度分布が見られ，先行研究で確認されている底泥表層か













































のとおりとなる．底層水が嫌気状態になると底泥表層から Fe-P や Org-P が湖水へ溶出
する．しかし，これらのリンは植物プランクトンの死滅・沈降や直上水の好気化に伴
う沈降により Fe-P や Org-P として再度底泥表層に堆積し，また底層水が嫌気条件の時
に溶出する．このように，霞ヶ浦におけるリンは，短期間のうちに底泥表層と湖水の
間で循環するものと推測される．そのため，霞ヶ浦の湖水 TP 濃度を低下するためには，
底泥への Fe-P や Org-P の供給を抑制することや底層水の貧酸素化を防止することが重
要になる．底泥への Fe-P や Org-P の供給抑制については，Fe-P や Org-P の土地利用毎
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るため，湖内の食物連鎖にとって重要な物質である（Wang et al., 2013）．しかし，
1950-1960年代の産業の発展により過剰のリンが湖内に流入したために世界中の湖
沼で富栄養化が進み（Hupfer and Lewandowski., 2008），植物プランクトンの大
量増殖が起きた（Søndergaard et al., 2003, 2013）．日本においても 1960 年代から
湖沼の富栄養化が進み，1970 年代から 80 年代にかけて霞ヶ浦や諏訪湖などで植物
プランクトンの大量増殖が起きたことが報告されている（Takamura et al., 1987; 













部負荷（Søndergaard et al., 2003; Wang et al., 2013）を低減させる必要がある






活排水，農地からの排出水などである（Wang et al., 2013）．そのため，これらの
排水のリン濃度を低下させるために，下水道処理施設における薬品処理によるリン
の外部負荷の低減対策（Søndergaard et al., 1999; Wilander and Persson, 2001）







れ，河川の環境基準の達成率は 1974 年の約 50%から 2014 年の 93.9%まで大幅に








内部負荷として，底泥からのリンの溶出が知られている（Søndergaard et al., 
2013; Wang et al., 2013; Tammeorg et al., 2015）．底泥からのリンの溶出について
は，湖水が好気状態である時には起きにくいが，嫌気状態になると起こりやすくな
ることがイギリスの Esthwaite Water における調査により初めて報告され
（Mortimer，1941），現在では，世界中の湖沼において同様な現象が報告されてい
る（細見・須藤，1984; Hupfer and Lewandowski, 2008; Ishii et al., 2009; Wu et al., 
2014; Doig et al., 2017）．これは，湖水の嫌気化に伴う底泥の酸化還元電位の低下
により鉄（Fe）還元反応が起きるためである（Wauer et al., 2005; Katsev et al., 
2006; Dittrich et al., 2009）（Fig. 1-1）．この Fe 還元反応が起きると，底泥内でリ
ンと吸着していた Fe(III)が Fe(II)に還元されるためにリンが溶け（小林・西村，
1991; Rydin, 2000; Søndergaard et al., 2003），底泥からリンが溶出する（Rydin, 
2000; Søndergaard et al., 2003; Ahlgren et al., 2006; Schauser et al., 2006）．湖
水の嫌気化に伴って鉄とリンの化合物（Fe-P）が溶出することは，カナダの Lake 
Diefenbaker（Doig et al., 2017）やスウェーデンの Lake Erken（Rydin, 2000）に
おいて確認されている．一方，底泥に含まれる Fe-P には，Fe(III)の水酸化物
（Fe(OOH)）や Strengite（FePO4），Vivianite（Fe3(PO4)2・ 8H2O）があり
（Søndargaard et al., 2003），その内 Vivianite は湖水が嫌気状態になっても溶出
しない Fe-P であること（Murphy et al., 2001; Katsev et al., 2006; Rothe et al., 
2014）や，好気状態になると鉄とリンが結合するため，底泥からリンの溶出が起き
にくくなることが報告されている（Mortimer, 1941; 小林・西村，1991; Penn et al., 










Fig. 1-1 酸化還元電位の低下に伴い底泥内で起こる反応 
  
Iron reduction : Fe (III) → Fe (II)
Manganese reduction : Mn(IV) →Mn(II)
Denitrification : NO3-N → N2










起こる（Wauer et al., 2005; Dittrich et al., 2009; Grüneberg et al., 2015）（Fig. 
1-1）．そのため，湖水に NO3-N が存在すると Fe 還元反応が起きる酸化還元電位ま
で低下せず（Kleeberg and Dudel, 1997; Dittrich et al., 2009），結果として，嫌気
状態になってもリンの溶出を抑制することが報告されている（ Jensen and 
Andersen, 1992; Duras and Hejzlar, 2001; Petzoldt and Uhlmann, 2006）．この
NO3-N による底泥からのリンの溶出抑制については，ドイツにある Grunewald 
Lake における現地調査（Schauser et al., 2006）や，湖沼の底泥を用いた室内溶出
実験（Wauer et al., 2005; Ishii et al., 2009）でも確認されている．底泥からのリ
ンの溶出を抑制する NO3-N の濃度については，オーストリアの Ybbs River におけ
る間隙水の NO3-N とリン濃度の関係を調査した結果，NO3-N 濃度が 0.4 mg l-1を
下回るとリン濃度が上昇したことが報告されている（Gabriel et al., 2006）．また，
デンマークにある浅い polymictic な湖沼のうち，湖水の NO3-N 濃度が 0.5 mg l-1
未満の湖沼では底泥からリンが溶出したが，NO3-N 濃度が 0.5 mg l-1以上の湖沼で
はほとんどリンが溶出しなかったことが報告されている（Andersen, 1982）．これ
らの研究報告より，底泥からリンの溶出を抑制する NO3-N 濃度は 0.4-0.5 mg l-1で
あることが推測される．一方，好気状態時には Fe 還元反応が起きない（Wauer et al., 
2005; Dittrich et al., 2009）ため，NO3-N による底泥からのリンの溶出抑制効果は
ほとんど無いことが確認されている（Jensen and Andersen, 1992; Gabriel et al., 








ことが知られており（Søndergaard et al., 2003; Hupfer and Lewandowski, 2008），
アメリカの Upper Hadlock Pond（Wilson et al., 2010）やオーストラリアの
Grahamstown Dam（Müller et al., 2016）における現地調査や，中国の楓紅湖の
底泥を用いた溶出実験（Wang et al., 2015）等により確認されている． 
Org-P が溶出する過程は主に二つあり，その一つはバクテリアによる有機物の無
機化に伴うリンの溶出過程である（Gächter and Meyer, 1993; Rydin, 2000; 
Søndergaard et al., 2003; Hupfer and Rübe, 2004; Hupfer and Lewandowski, 
2008; Wilson et al., 2010）．この溶出過程ではバクテリアの活性が関わるので，水
温が高いほど有機物の無機化が進み，リンが溶出することが確認されている
（Schauser et al., 2006; Wu et al., 2014）．もう一つの過程は，湖水の嫌気化に伴
い，バクテリアが体内にためていたポリリン酸（poly-P）を吐き出す溶出ものであ
る（Hupfer and Lewandowski, 2008）．これは，嫌気的になると，バクテリアが体
内に蓄えていた poly-P を加水分解することで ADP から ATP を生成し，その過程
でリンを細胞外へ放出するためである（Gächter and Meyer, 1993）． 
一方，PO4-P 濃度が十分にある好気条件下ではリンを過剰に取り込むことも知ら
れており（Gächter and Meyer, 1993; Clavero et al., 1999），底泥を用いた室内実
験により，底泥に殺菌処理をしない試験区に比べて殺菌処理をした試験区の方が，







このように，底泥に含まれる Fe-P と Org-P が底泥からのリンの溶出に関わるこ
とから，リンの内部負荷を推定するためには底泥に含まれるリンの形態を Fe-P と
Org-P に分けて把握することが必要であり，様々な分析手法が報告されている
（Psenner et al., 1988; Golterman, 1996; Jensen and Thamdrup, 1993; Wang et 
al., 2013）．これらの分析手法の中で，Psenner et al.（1988）による手法では，NH4Cl，
炭酸水素と亜ジチオン酸，NaOH，HCl を用いて底泥に含まれるリンを形態別に抽
出し，各抽出液中に含まれる主なリンの形態を，それぞれ吸着態リン（ loosely 
absorbed P：間隙水のリンを含む（Jensen and Thamdrup, 1993）），Fe-P，Org-P
（poly-p を含む（Hupfer and Rube, 2004; Hupfer and Lewandowski, 2005））と
アルミ態リン（Al-P），カルシウム態リン（Ca-P）としている．この手法を用いた
底泥からのリンの溶出に関わるリンの形態に関する研究は数多く行われており，底
泥からのリンの溶出には主に Fe-P と Org-P が関わり，Al-P や Ca-P は底泥からの
リンの溶出にはほとんど関与しないことが確認されている（Rydin, 2000; Hupfer 






底泥からのリンの溶出機構については，底泥の Fe-P や Org-P から溶け出したリ
ンが底泥から間隙水を経て底泥直上水へ移行する（Rydin, 2000; Søndergaard et 




出の起点となる深度を数カ月スケール（Hupfer and Lewandowski, 2005; Smith et 
al, 2011; Doig et al., 2017）や，数年スケール（Søndergaard et al., 1999；Rydin, 
2000; Fukushima et al., 2010; Carey and Rydin, 2011）で推定した研究例が多数報告
されている． 
数カ月スケールで底泥からのリンの溶出の起点となる深度を推定した研究例で
は，カナダの Lake Champlain において毎月底泥 TP 濃度を調査した結果，底泥表層
1 cm 以内から溶出が起きたとの報告（Smith et al., 2011）や，ドイツの Lake Arendsee
において底泥リン濃度の深度分布と湖内のリンの物質収支を算出した結果，底泥か
らのリンの溶出には表層水から底泥に沈降したリンが関与しており，底泥の下層に
含まれる膨大なリンでは無いとの報告（Hupfer and Lewandowski, 2005）がある．ま
た，カナダの Lake Diefenbaker の底泥を用いて 64 日の嫌気溶出実験を行った結果，




告されている（Urban et al., 1997；山本他，1998；Jimenez et al., 2003；坂田他，
2006；Ishii et al., 2010；Dittrich et al., 2013; Paytan et al., 2017）（Fig. 1-2）． 
一方で，数年スケールで底泥からのリンの溶出の起点となる深度を推定した研究
例は以下のとおりである．Søndergaard et al.（1999）は，デンマークにおける Lake 
Søbygaard において，1985 年から 1998 年の間に 3 回にわたって底泥リン濃度の深
度分布の調査を行った結果，底泥からの溶出により 1985 年当時の表層から 25 cm
の範囲の底泥のリン濃度が 1998 年には低下していたことを報告している．

















e.g. Jimenez et al. (2003)
Paytan et al. (2017)
e.g. Urban et al. (1997)
Ishii et al. (2010)
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ン濃度の深度分布を比較した結果，1981 年当時の表層から約 10 cm の範囲の底泥
のリン濃度が 2007 年には低下していたことが確認されている．また，世界の 49 の
富栄養湖の底泥リン濃度の深度分布を確認したところ，多くの湖沼において深度と
共に濃度が指数関数的に減少し，ある一定の深度より深い層では濃度が一定になる
ことを確認（Carey and Rydin, 2011）し，下層で一定となったリン濃度より高い濃度
のリンは溶出しうるリンであることも報告されている（Rydin, 2000）（Fig. 1-3）．長
期間で下層のリンが溶出に関与する理由については，底泥の Fe-P と Org-P から溶け
出したリンが底泥から間隙水に移行することで表層から 10 cm ほどの下層でリン濃
度が最も高くなることがあり（Hupfer et al., 1998; Ishii et al., 2010; Shinohara et al., 
2017），このリン濃度が最も高くなった深度が起点（Amirabahman et al., 2013）とな
って底泥の上層へリンが移動する（Rydin, 2000; Søndergaard et al., 2003; 
Ahlgren et al., 2006; Schauser et al., 2006）ためである．このリン濃度が最も高く
なった深度が溶出の起点となる原理に基づき，間隙水リン濃度の深度分布で最も濃
度が高くなった深度のリン濃度と底泥直上水のリン濃度から濃度勾配を算出し，フ
ィックの拡散方程式により溶出量を算出する方法も報告されている（Jimenez et al., 


















Fig. 1-3 底泥リン濃度の深度分布から見た溶出しうるリンの模式図  




















れているが，水深 15 m 未満の浅い湖沼ではリン濃度が低下しない場合が多いこと
が報告されている（福島，2004）．このような報告例として，北アメリカとヨーロ
ッパの亜熱帯から温帯の範囲に存在する 35 の湖沼においても，外部負荷を削減し
てから湖水のリン濃度が低下するのに 10-15 年かかったとの報告（Jeppesen et al., 
2005）や，デンマークにある 4 つの浅い湖沼において，リンの流入負荷の削減にも
関わらず湖水のリン濃度が低下するのに約 20年かかったとの報告（Søndergaard et 
al., 2013）がある．この理由は，流入河川等の外部負荷に比べて底泥からのリンの
溶出等の内部負荷の方が湖水のリン濃度に与える影響が大きいためだと考えられ
ている（福島，2004；Jeppesen et al., 2005）．実際に，デンマークの Lake Søbygaard
において，流入負荷を削減した後でも，13 年間にわたって底泥からリンが溶出し続
けたために，湖水のリン濃度が改善しなかったとの報告がある（Søndergaard et al., 
1999）．特に，浅い湖沼では数日から数週間という短期間で底層水が嫌気，好気状
態を繰り返す（polymictic）特徴がある（Jensen et al., 1992; Grüneberg et al., 2015）
ため，底層が嫌気条件の時に底泥から溶出したリンが好気条件時には湖水表層に供
給されてしまう（Fig. 1-4）．その結果，底泥からリンの溶出が起きる時期には，外
部負荷より内部負荷の方が高くなってしまい（Søndergaard et al., 2013），湖内の

















































のリンの溶出に関する先行研究でも，霞ヶ浦の底泥に Fe-P と Org-P が含まれてい
ること（細見・須藤，1981; Ishii et al., 2010），霞ヶ浦の底泥を用いた溶出実験に
より底層が好気条件の時に比べて底層 DO 濃度が低い時に底泥からリンが溶出する
こと（Ishii et al., 2009）や DO 濃度が 4.0 mg l-1を下回ると底泥からリンが溶出す
ること（細見・須藤，1984），底泥からのリンの溶出により底泥に含まれるリン濃
度が低下すること（Fukushima et al., 2010），等が確認されている． 
夏季の霞ヶ浦は polymictic な特徴を持つため，底泥からリンの溶出が起きる時間
が短いことが想定される．そのため，霞ヶ浦における底泥からのリンの溶出機構に
ついては，他の湖沼における先行研究（Hupfer and Lewandowski, 2005; Carey and  
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Rydin, 2011; Smith et al, 2011; Doig et al., 2017）と同様に底泥表層から溶出が起き
ているものと推測される．しかし，霞ヶ浦では，夏季に表層から 5-10 cm 下で間隙
水リン濃度が最も高くなること（Ishii et al., 2010; Shinohara et al., 2017），底泥
直上水と間隙水のリンの濃度勾配が夏季に一年を通して大きくなること（Ishii et 
al., 2009），等が現地観測の結果から確認されているため，夏季に，底泥間隙水リン




（Ishii et al., 2009; Shinohara et al., 2017）では，底泥からのリンの溶出に関わる
底層 DO 濃度（Wauer et al., 2005; Katsev et al., 2006; Dittrich et al., 2009）や








策を検討するうえで重要である．一般的には Fe-Pや Org-Pが溶出に関わる（Hupfer 
and Lewandowski, 2008; Schauser et al., 2006; Doig et al., 2017）とされている
が，溶出するリンの形態は湖沼によって異なることが確認されている（Søndergaard 
et al., 2003）．浅い湖沼における底泥からのリンの溶出に関わるリンの形態に関す




る水深 2.5 m の Lake Klamath では Fe-P が溶出の起源であること（Wildung and 
Schmidt，1973），アメリカのメーン州にある水深 11 m の Upper Hadlock Pond で
は Org-P が溶出の起源であること（Wilson et al., 2010），等が報告されている．霞
ヶ浦においても，底泥に Fe-P や Org-P が含まれていることが先行研究で確認され






































験は，先行研究（Gunnars and Blomqvist, 1997; Ishii et al., 2009）に準じて
polymictic な状況を再現した室内溶出実験である．この室内溶出実験により，底泥



























内溶出実験を行った．室内溶出実験は，先行研究（細見・須藤，1984; Ishii et al., 2009）
に準じた 2 週間ほどの嫌気溶出実験とした．なお，実験期間を 15 日に設定した理
由は，現地の底層 DO 濃度の及び風速の連続観測の結果から，現地において底層の
嫌気状態が 15 日続く可能性が示唆されたためである．また，底泥からの溶出に関






















第 3 章では，西浦と北浦において，表面下 50 cm（以下「表層」）と底層の DO
濃度，NO3-N 濃度，水温，リン濃度と間隙水のリン濃度の深度分布の現地調査を行
い，底層水の DO 濃度の変化に伴う間隙水リン濃度の深度分布の変化について考察




第 4 章では，西浦の底泥を用いて polymictic な状況を再現した室内溶出実験によ
























外浪逆浦と常陸利根川）の 3 つから成り立つ湖沼の総称であり，総湖面積は 220 km2
（西浦：170 km2．北浦：36 km2，常陸利根川：14 km2）と日本で 2 番目に広い湖
沼である（Fig. 2-1）．その流域面積（湖面積を除く）は 1,936 km2と茨城県の面積
のおよそ 3 分の 1 を占め，流域にはおよそ 100 万人が住んでいる．また，霞ヶ浦の






（湖面積を除く）は 1,426 km2である．平均水深は 4 m で，湖央部を中心に水深


















Fig. 2-1 西浦，北浦，常陸利根川の形状および位置 
  




























































北浦の湖面積は 36 km2と西浦に比べて小さく，その流域面積は 378 km2である．
平均水深は西浦と同じ 4 m で，湖央部を中心に水深 6.0 m の範囲が広がり，北浦の
湖心部である釜谷沖観測所のある釜谷沖の水深は約 6.5 m である．北浦の主な流入
河川は北浦北部から流入する鉾田川と巴川で，その他に 12 本の河川が流入する．
一方で流出河川は鰐川の 1 本のみであり，滞留時間も 160 日と長い．北浦の流域の







西浦と北浦の流入河川の年平均 TP 濃度は，西浦では 1975 年の 0.72 mg l-1，北
浦では 1985 年の 0.29 mg l-1で最も高くなったが，西浦では 1981 年の 0.36 mg l-1
から 2014 年の 0.10 mg l-1，北浦では 1985 年の 0.29 mg l-1から 2014 年の 0.089 mg 
l-1と低下傾向が見られている（Fig. 2-3）．その一方，湖内の TP 濃度を見ると，西
浦では 1975 年の 0.040 mg l-1から 2002 年の 0.12 mg l-1，北浦では 1982 年の 0.035 
mg l-1から 2008 年の 0.16 mg l-1まで上昇しており，霞ヶ浦の TP 濃度の環境基準
である 0.03 mg l-1が一度も達成できていない状況が続いている（Fig. 2-4）． 
近年の西浦及び北浦の流入河川の TP 濃度と西浦湖心及び北浦釜谷沖における底
泥直上 50 cm（以下「底層」）のリンの経月変化を見ると，Van Hullebusch et al.

















































































































































































































 湖内の NO3-N は，底泥からのリンの溶出を抑制する（Jensen and Andersen, 
1992; Duras and Hejzlar, 2001; Petzoldt and Uhlmann, 2006; Hupfer and 
Lewandowski, 2008）ため，底泥からのリンの溶出を検討するうえで重要な物質で
ある．流入河川の NO3-N 濃度については観測されている河川の数及び調査回数が
少ないために，NO3-N 濃度の変わりに全窒素（TN）濃度の変遷を Fig. 2-7 に示す．
なお，霞ヶ浦の流入河川の TN 濃度に占める NO3-N 濃度の割合は 50%以上である
ことが報告されている（北村他，2014）．西浦流入河川の TN 濃度は 1980 年で 3.9 
mg l-1と最も高くなったが，1972 年から 2014 年の平均値は 3.3 mg l-1であり，TP
濃度のような低下傾向は見られていない．一方，北浦流入河川の TN 濃度は 1972
年の 0.9 mg l-1から上昇し続け，2007 年には 6.2 mg l-1と最も濃度が高くなった．
北浦流入河川の中でも特に鉾田川の TN 濃度が高く推移しており，2004 年以降の平
均 TN 濃度は，鉾田川の除く流入河川では 4.7 mg l-1であるのに対し，鉾田川では























































































































































































































































































































西浦湖心と北浦釜谷沖における 2007 年以降の NO3-N 濃度の経月変化を Fig. 2-8
に示す．西浦湖心の NO3-N 濃度は，0 mg l-1から 0.73 mg l-1の範囲で推移してお
り，9 月から 10 月の間に上昇し，1 月から 5 月といった冬季から春先にかけて 0 mg 
l-1 まで低下する傾向が見られる．一方，北浦釜谷沖の NO3-N 濃度は，西浦湖心の
濃度より高い 0 mg l-1から 2.0 mg l-1の範囲で推移している．これは，西浦流入河
川に比べて北浦流入河川の TN 濃度の方が高いためだと考えられる．また，NO3-N
濃度の季節変動を見ると，西浦湖心と同様に 9 月から 10 月の間に上昇する傾向が
見られるが，特に濃度の高くなった 2010 年以降では 0 mg l-1になる時期が主に 8
月と遅いのが特徴である．湖水のNO3-N濃度は脱窒（Gabriel et al., 2006; 北村他，
2014）や植物プランクトンの取り込み（Glibert et al., 2016）により低下すること
が知られている．おそらく，西浦湖心に比べて NO3-N 濃度が高いために，0 mg l-1
になる時期が遅くなっているものと推測される． 
底泥からのリンの溶出を抑制する NO3-N 濃度の 0.4-0.5 mg l-1（Andersen, 1982; 
Gabriel et al., 2006）を下回る時期を見ると，2007 年から 2009 年までは西浦湖心
と北浦釜谷沖でほとんどの月で下回っており，濃度が高くなった 2010 年以降では，


















































































































底泥からのリンの溶出に関わる底層の水温（Jensen and Andersen, 1992; 
Schauser et al., 2006; Hupfer and Lewandowski, 2008; Wu et al., 2014; Wang et 
al., 2015）について，西浦湖心と釜谷沖における 2007 年以降の月別平均水温の季
節変動を Fig. 2-9 に示す．西浦湖心の底層の水温は，8 月に 28.3 ± 1.5 ºC と最もが
高くなり， 1 月に 4.9 ± 0.9 ºC と最も低くなった．また，北浦釜谷沖で底層の水温
が最も高くなるのは 8 月の 27.8 ± 1.6 ºC で，最も低くなるのは 1 月の 5.3±0.8 ºC
であった． 
先行研究で報告されている，Fe-P が溶出する 20 ºC（Hupfer and Lewandowski, 
2008）を超える月を確認すると，西浦湖心と北浦釜谷沖で共に 6 月から 9 月であっ
た．つまり，主に 6 月から 9 月に底泥からリンの溶出が起きやすくなると考えられ




































































































低くなることが報告されており（相﨑他，1984; Ishii et al., 2010），特に食用コイ
の網生簀の直下での底泥 TP 濃度は，湖央部の濃度に比べて 2 倍ほど高いことが確
認されている（小松他，2009）．その深度分布については，1976 年の西浦湖心にお
ける調査で，0-5 cm 層の 1.06 g-P kg-1から 10-15 cm 層まで濃度が低下し，15 cm
以深ではほぼ一定になることが報告されている（細見・須藤，1979）．後に行われ
た 1981 年（相﨑他，1984）と 2007 年（Fukushima et al., 2010）の調査結果から，
表層濃度は 1981 年の 1.2 g-P kg-1，2007 年の 1.4 g-P kg-1と年々上昇し，濃度が一




と 2007 年（Fukushima et al., 2010）の西浦湖心の底泥 TP 濃度の深度分布の結果
を比較したところ，底泥からのリンの溶出により 1981 年に比べて 2007 年には底泥
TP 濃度が低下していたことも報告されている（Fukushima et al., 2010）．その一
方で，1977 年 10 月から 1978 年 10 月にかけて当時著しく富栄養化が進行していた
高浜入りの底泥表層 2 cm 内に含まれる底泥の TP 含有量の季節変動を調査した結
果，ほとんど変化が見られなかったことも報告されている（相﨑他，1979）． 
底泥からのリンの溶出に関わる Fe-P と Org-P については，高浜入りから湖心に








日から 9 日間の間に半日から 2 日に 1 度の頻度で調査した結果，時間単位でリン濃
度が変動していることが確認されている（河合他，1981）．また，その深度分布に
ついては，夏季の西浦では主に表層から 5-10 cm 下層で間隙水のリン濃度が高くな
る傾向が確認されており，湖内 8 地点で夏季の底泥 0-2 cm，2-5 cm，5-10 cm，10-15 
cm の底泥間隙水リン濃度を調査した結果，主に 5-10 cm 層で最も濃度が高くなる
こと（Ishii et al., 2010），西浦湖心における調査の結果，夏季に表層から 5 cm ほ
どの深さで濃度が高くなること（Shinohara et al., 2017），等が報告されている．  
底泥からのリンの溶出を評価するため，霞ヶ浦の底泥を用いた溶出実験も行われ
ている（細見・須藤，1984; Ishii et al., 2009）．細見・須藤（1984）は，高浜入り
の底泥を用いて，底泥直上水の DO 濃度を 0.2-9.2 mg l-1の範囲で段階的にコント
ロールした溶出実験により，DO 濃度が 4.0 mg l-1を下回ると底泥からリンが溶出
し，DO 濃度が低いほど溶出量が多くなることを報告している．また，Ishii et al.














る（Ishii et al., 2010）．また，底泥間隙水のリン濃度については，夏季に湖内 8 地
点で深度分布を調査した結果，西浦と同様に主に 5-10 cm 層で濃度が高くなること











2.7 霞ヶ浦での底層 DO 濃度と底泥からのリンの溶出の関係 
 
霞ヶ浦における底層 DO 濃度と底泥からのリンの溶出の関係については，過去の
溶出実験により DO 濃度が 4.0 mg l-1を下回ると底泥からリンの溶出が起こること
が報告されている（細見・須藤，1984）．しかし，現地の観測結果を基に底泥から
リンが溶出する底層 DO 濃度について検討されたことは無いため，茨城県（茨城県
霞ケ浦環境科学センター）の 2011 年度から 2015 年度までの 5 年間の観測結果を基
に西浦湖心と北浦釜谷沖において底泥からリンが溶出し始める底層 DO 濃度につい
て検討した． 




しかし，底層 DO 濃度が低下していない時期（例えば北浦釜谷沖の 2014 年 3 月）




1）底層 PO4-P 濃度が流入河川の平均 PO4-P 濃度を上回る． 




になりにくい時，つまり表層と底層の DO 濃度に差があることを条件とした． 
まず，西浦と北浦の流入河川の平均 PO4-P 濃度を，2004 年から 2014 年の公共
用水域データを基に流量を考慮した加重平均を用いて算出した結果，どちらの湖沼
においても約 0.02 mg l-1となり，ほとんど季節変動が無かったことが確認された．
そこで，表層と底層の DO 濃度の差が 1.0 mg l-1以上あり，底層の PO4-P 濃度が 0.02 
mg l-1を超え始めた月の底層DO濃度の平均値を算出すると，西浦湖心で 5.2 mg l-1，
北浦釜谷沖で 3.8 mg l-1となった．月 1 回の観測結果からの推定値であることを考
慮すると，この濃度は細見・須藤（1984）で報告されている 4.0 mg l-1とほぼ同等





















































































































































水 DO 濃度と底泥から数 cm 上（DO センサーの先端のカバーが底についた深度；
以下「底泥直上」）の DO 濃度が同時に測定されている，国立環境研究所の観測結
果 （ 国 立 環 境 研 究 所 （ 2016 ） 霞 ヶ 浦 デ ー タ ベ ー ス ：
http://db.cger.nies.go.jp/gem/inter/GEMS/database/kasumi/）を基に，表層 と 1.0 
m 間隔で測定した最下層の DO 濃度の差が 1.0 mg l-1以上ある時期の，最下層と底
泥直上の DO 濃度の差を確認した．該当した時期の DO 濃度差を Fig. 2-11 に示す．
その結果，夏季ほど DO 濃度の差が大きくなることが確認された．そこで，NO3-N
や水温により底泥からのリンの溶出が抑制されにくい 6 月から 9 月にだけに着目し
て DO 濃度の差を求めると平均で 0.9 mg l-1であった．つまり，底泥からリンが溶
出しやすい時期には，底泥直上の DO 濃度の方が 0.9 mg l-1ほど低くなること考え
られる．この結果と底泥からリンの溶出が起き始める底層 DO 濃度の結果を合わせ







うえで重要である．しかし，北浦釜谷沖の底層 DO 濃度は 1 時間間隔で連続観測さ
れているものの，西浦湖心では底層 DO 濃度の連続観測が継続して実施されていな



















































小松他（2010）がある．石川他（1989）では，1988 年 8 月 1 日から 8 日に西浦湖
心観測所で水深 5.5 m の底層 DO 濃度を 1 時間ごとに，底層のリン濃度を 12 時間
ごとに測定した結果，8 月 6 日から 8 月 8 日にかけて底層 DO 濃度はおよそ 0 mg l-1
まで低下し，細見・須藤（1984）での溶出実験と同様に底層 DO 濃度が 4.0 mg l-1
を下回った時点でリン濃度が上昇したことが報告されている．また，小松他（2010）
では，2007 年 6 月から 9 月にかけて，西浦で底層 DO 濃度を 15 分間隔で観測した
結果，8 月 17 日に西浦湖心を含む広い範囲で貧酸素水塊が確認されたことを報告し
ている． 
西浦湖心で底層 DO 濃度が低下する要因については，上記の 2 つの研究で以下の
ように報告されている．まず，夏季の霞ヶ浦の湖上風の主な特徴として，午前中の













が好気状態から底層 DO 濃度が 0 mg l-1になる時間を計算すると 2-4 日となる．ま
た，底層 DO 濃度が低下していない期間には風速 5 m s-1以上の風が吹いていたの
に対し，低下した期間には 5 m s-1を超す風がほとんど吹いていない（石川他，1989）




そこで，これらの先行研究の結果を基に，北浦釜谷沖における 2005 年から 2014
年の 7 月から 9 月の底層 DO 濃度の連続観測データ（水資源機構データ：利根川下
流総合管理所）を基に，西浦湖心における嫌気状態の持続時間を推定した．推定に
は，北浦釜谷沖の底層 DO 濃度が 4.0 mg l-1未満になる時期の西浦湖心の風速を確
認し，北浦釜谷沖と同様に貧酸素化する可能性の有無を検討した． 
2005 年から 2014 年の 7 月から 9 月の 1 時間毎の釜谷沖における底層 DO 濃度の
変化を見ると，底泥からリンが溶出する条件である 4.0 mg l-1未満になることが毎
年確認されている（Fig. 2-12, 13）．このデータの中で，底層 DO 濃度が 2 時間以上
4.0 mg l-1を上回らない期間を嫌気期間とし，嫌気期間が 1 日以上続いた回数を数
えると合計 53 回あった（Table 2-1）．それらの嫌気期間の平均持続時間は約 69 時
間（およそ 3 日間）であり，1 週間（168 時間）以上続いたのは合計 4 回，最も長
く続いたのは 2011 年 8 月 4 日 17：00 から 8 月 19 日 9：00 までの 353 時間（約
15 日間）であった．また，これらの嫌気期間内における釜谷沖観測所の風速は平均
2.9 m s-1で，底層 DO 濃度が 4.0 mg l-1を上回った時の風速は平均で 5.5 m s-1であ
った．この結果は，底層 DO 濃度が低下していない期間には風速 5 m s-1以上の風




































































































































































7/1 0:00 - 7/2 21:00 46 3.0 8.4
7/16 10:00 - 7/18 12:00 51 1.8 3.8
7/19 19:00 - 7/22 7:00 61 3.3 7.0
8/31 11:00 - 9/3 1:00 63 2.1 3.1
7/1 0:00 - 7/4 14:00 87 3.5 5.1
7/12 10:00 - 7/17 8:00 119 2.7 3.8
7/27 15:00 - 7/30 5:00 63 2.9 4.0
8/10 19:00 - 8/12 15:00 45 3.1 6.1
8/16 5:00 - 8/17 15:00 35 2.4 5.3
7/9 22:00 - 7/12 8:00 59 3.3 3.4
7/13 20:00 - 7/19 10:00 135 2.8 7.8
7/28 19:00 - 7/30 4:00 34 2.8 2.7
8/1 19:00 - 8/3 5:00 35 2.9 3.5
8/7 11:00 - 8/9 11:00 49 2.7 7.9
8/15 4:00 - 8/16 8:00 29 2.8 4.4
9/2 19:00 - 9/4 7:00 37 3.4 5.9
7/4 19:00 - 7/7 18:00 72 3.0 5.6
7/17 20:00 - 7/19 11:00 40 2.2 8.7
8/6 9:00 - 8/8 14:00 54 3.2 4.3
8/8 18:00 - 8/11 9:00 64 3.6 9.9
8/16 4:00 - 8/17 5:00 26 4.1 5.3
8/19 17:00 - 8/21 7:00 39 3.1 5.9
7/1 0:00 - 7/9 21:00 214 2.8 9.7
7/10 18:00 - 7/11 23:00 30 2.4 7.0
7/21 19:00 - 7/23 17:00 47 1.8 2.7
7/31 18:00 - 8/2 6:00 37 2.1 3.3
8/15 19:00 - 8/19 11:00 89 2.0 6.1
8/22 16:00 - 8/24 6:00 39 1.4 1.0
8/27 0:00 - 8/29 17:00 67 1.2 0.0
8/29 23:00 - 9/1 8:00 58 1.0 0.0
9/3 11:00 - 9/4 12:00 26 1.5 4.7
7/1 0:00 - 7/4 10:00 83 4.3 7.7
7/9 5:00 - 7/10 16:00 36 3.7 5.3
7/10 20:00 - 7/12 6:00 35 3.8 4.3
7/26 23:00 - 7/30 14:00 88 2.9 4.5
8/4 17:00 - 8/19 9:00 353 3.7 14.0
7/24 15:00 - 7/30 7:00 137 3.0 5.7
9/5 5:00 - 9/6 9:00 25 2.5 4.4
7/8 4:00 - 7/16 13:00 202 2.9 4.8
7/18 2:00 - 7/19 4:00 27 5.4 5.7
7/26 19:00 - 7/28 3:00 33 3.7 3.7
8/3 18:00 - 8/4 20:00 27 4.2 5.4
8/7 16:00 - 8/16 15:00 213 2.9 8.3
8/22 21:00 - 8/23 23:00 27 2.3 3.5
8/24 4:00 - 8/27 14:00 83 2.8 1.7
8/27 18:00 - 8/31 21:00 100 3.9 11.1
9/13 19:00 - 9/15 11:00 41 2.9 5.2
7/12 11:00 - 7/13 15:00 29 2.8 7.6
7/25 12:00 - 7/28 3:00 64 3.3 3.7
8/2 19:00 - 8/4 10:00 40 3.0 10.9
8/14 1:00 - 8/15 8:00 32 2.5 8.8
8/19 19:00 - 8/23 13:00 91 2.7 6.5



























































































































西浦湖心 釜谷沖 西浦湖心 釜谷沖
2010/7/1 0:00 - 2010/7/9 21:00 3.7 2.8 10.8 7.3
2011/8/4 17:00 - 2011/8/19 9:00 3.6 3.7 10.8 10.4
2013/7/8 4:00 - 2013/8/7 13:00 3.1 2.9 9.4 7.3








及び底層 DO 濃度と底泥からのリンの溶出の関係をまとめるとともに，底層 DO 濃
度の連続観測が実施されていない西浦湖心において，底層 DO 濃度が 4.0 mg l-1未
満になる持続時間を推定した．得られた結果は以下の通りである． 
1） 霞ヶ浦は浅く，polymictic な特徴を持つ湖沼で，流入河川の年平均 TP 濃度は
低下傾向にあるにも関わらず湖内の TP 濃度は上昇しており，環境基準を一度
も達成できていない． 









結果では，DO濃度が 4.0 mg l-1を下回ると底泥からリンの溶出が起きはじめ，
DO 濃度が低いほどその溶出量が多くなることが報告されている． 
5） 底層 PO4-P 濃度と DO 濃度の現地観測結果から，西浦湖心と北浦釜谷沖では
底層DO濃度が約 4.0 mg l-1ほど低下すると底泥からリンの溶出が起き始める




第 3 章 
 
現地観測による DO 濃度の変化に伴う湖水及







（Søndergaard et al., 1999; 福島，2004; Jeppesen et al., 2005）．特に，浅い湖沼
では polymictic な特徴が見られる（Jensen et al., 1992; Grüneberg et al., 2015）
ため，数日から数週間といった短期間の嫌気状態時に底泥から溶出したリンが，好
気状態時に起きる湖流の鉛直循環（Jensen et al., 1992）に伴い湖水の表層へ移動




溶出することが報告されている（Hupfer and Lewandowski, 2008; Smith et al, 
2011; Doig et al., 2017）．この理由の一つは，底層が好気状態の時に底泥表層に形
成される酸化層（Penn et al., 2000）内でリンと鉄が吸着（小林・西村，1991; 
Schauser et al., 2006; Hupfer and Lewandowski, 2008）することで底泥表層に
53 
 
Fe-P が蓄積されるが，底層が嫌気状態になると Fe 還元反応（Wauer et al., 2005; 
Katsev et al., 2006; Dittrich et al., 2009）が起きるため蓄積された Fe-P が溶出す
るためである（Søndergaard et al., 2003）．もう一つの理由は，湖水から底泥表層
に沈降する死滅した植物プランクトン等の Org-P が素早く分解される（Hupfer et 
al., 1995）ためである．一方で，底泥表層から 3-5 cm 下の底泥からリンが溶出す
るには数年かかることがドイツの Lake Arendsee における調査で報告されている
（Hupfer and Lewandowski, 2005）．しかし，polymicticな湖沼である霞ヶ浦では，
夏季に表層から 5-10 cm 下で間隙水リン濃度が最も高くなること（Ishii et al., 
2010; Shinohara et al., 2017），底泥直上水と間隙水のリンの濃度勾配が夏季に一
年を通して大きくなること（Ishii et al., 2009），等が現地観測の結果から確認され
ているため，夏季に，底泥間隙水リン濃度が最も高くなった深度が起点
（Amirbahman et al., 2013）となって底泥からリンが溶出すると考えられている． 
このように他の湖沼と異なる溶出機構が霞ヶ浦で考えられている理由は，夏季に







Ishii et al., 2009）ほか，底層が好気状態の時に形成される底泥表面の酸化層（Penn 
et al., 2000）や湖水の NO3-N（Jensen and Andersen, 1992; Duras and Hejzlar, 





先行研究（Ishii et al., 2010; Shinohara et al., 2017）では，底泥からのリンの溶出
に関わる底層 DO 濃度（Wauer et al., 2005; Katsev et al., 2006; Dittrich et al., 
2009）や NO3-N 濃度（Jensen and Andersen, 1992; Duras and Hejzlar, 2001; 
Petzoldt and Uhlmann, 2006）に着目されていない． 
 そこで本章では，霞ヶ浦において，先行研究と同様な月 1 回程度の現地調査によ
り，間隙水リン濃度の深度分布と併せて底泥直上の DO 濃度と NO3-N 濃度の変化










調査は 2011 年 5 月から 2012 年 2 月の間に行い，7 月から 9 月の間の調査は先行研
究（細見・須藤，1984; Ishii et al., 2009; Shinohara et al., 2017）と同様に約 1 ヶ
月毎に行い，その他の時期では約 2 ヶ月に 1 度の頻度で行った． 
各調査日において，ペリスタルティックポンプ（Solinst 社製 Model410）を用
いて湖水表面下 50 cm（以下「表層」）と底層の湖水を，重力式コアサンプラー（離
合社製 KG 型）とアクリル筒（内径 7 cm，長さ 50 cm）を用いて底泥コアを，そ
れぞれ採取した．また，湖水の採取と同時に，表層と底層の湖水の DO 濃度と水温
を，ポータブル溶存酸素計（東亜 DKK 社製 DO-24P）を用いて測定した． 
なお， St.K では 2011 年 6 月 3 日と 6 月 30 日に調査を行っているため，6 月 3





採取した表層と底層の湖水は，実験室に持ち帰った後，孔径 1.0 µm のシリンジ
フィルター（Whatman 社製 GF/B）を用いたろ液を湖水試料とした． 
また，採取した底泥コアは，実験室に持ち帰った後窒素ガスを吹き付けながらサ
イホンチューブを用いて直上水を取り除き，表層から深度 20 cm までの範囲を











Fig. 3-1 西浦と北浦における調査地点  
















が残らないよう遠沈管に詰め，その遠沈管を 25 ºC，3,000 rpm，20 min で遠心分
離して得た上澄みを孔径 1.0 µm のシリンジフィルター（Whatman 社製 GF/B）で
ろ過したものを間隙水試料とした． 
得られた表層と底層の湖水試料のリン酸態リン（PO4-P）濃度と NO3-N 濃度及び





3.3.1 表層及び底層 DO 濃度の変化 
  
St.N と St.K における表層及び底層 DO 濃度の変化を Fig. 3-2 に示す．St.N の底
層 DO 濃度は，5 月には 8.4 mg l-1であったが，7 月には 4.6 mg l-1と調査期間で最
も低くなり，その後は 8 月の 6.2 mg l-1，9 月の 6.8 mg l-1，11 月の 9.5 mg l-1の 11.2 
mg l-1と上昇した．また，表層 DO 濃度は概ね底層の DO 濃度と同程度であったが，
7 月の表層 DO 濃度は 10.6 mg l-1であり，底層との濃度差が確認された． 
一方，St.K の底層 DO 濃度は 6 月（a）には 7.8 mg l-1であったが，6 月（b）に
は 2.6 mg l-1と調査期間で最も低くなり，その後は 7 月の 3.8 mg l-1，9 月の 5.8 mg 
l-1，10 月の 8.0 mg l-1，12 月と 2 月の 10.8 mg l-1と上昇した．また，表層の DO
濃度は，概ね底層の DO 濃度と同程度であったが，6 月（b）と７月の表層 DO 濃度



















































3.3.2 表層及び底層 PO4-P 濃度の変化 
 
St.N と St.K における表層及び底層 PO4-P 濃度の変化を Fig. 3-3 に示す．St.N
の底層 PO4-P 濃度は，5 月には 0.002 mg l-1と低かったが，7 月には調査期間で最
も高い 0.027 mg l-1まで上昇した．その後の底層 PO4-P 濃度は，8 月と 9 月の 0.015 
mg l-1から 11 月と 1 月の 0.001 mg l-1まで低下した．表層の PO4-P 濃度は概ね底
層の濃度と同程度であったが，7 月の濃度は 0.005 mg l-1であり，底層との濃度差
が確認された． 
一方，St.K の底層 PO4-P 濃度は 6 月（a）には 0.011 mg l-1であったが，6 月（b）
の 0.022 mg l-1，7 月の 0.072 mg l-1と徐々に上昇し，9 月には調査期間で最も高い
0.089 mg l-1となった．その後の底層 PO4-P 濃度は，10 月には 0.032 mg l-1まで低
下し，12 月と 2 月には 0.002-0.005 mg l-1と低い濃度になった．表層 PO4-P 濃度は
概ね底層の濃度と同程度であったが，6 月（b）と 7 月にはそれぞれ 0.002 mg l-1，
0.105 mg l-1であり，底層との濃度差が確認された．  
 
 
3.3.3 表層及び底層 NO3-N 濃度の変化 
 
St.N と St.K における表層及び底層 NO3-N 濃度の変化を Fig. 3-4 に示す．St.N
の底層 NO3-N 濃度は 11 月に調査期間で最も高い 0.55 mg l-1となったが，調査期間
をとおして 0.01 mg l-1から 0.28 mg l-1の範囲で上昇・低下を繰り返しながら推移





































































































れたが，その他の調査日の表層 NO3-N 濃度は底層 NO3-N 濃度とほぼ同じ濃度であ
った． 
St.Kの底層NO3-N濃度は St.Nより高い 0.06-4.90 mg l-1の範囲で変化していた．
その濃度の変化は，6 月（a）には 1.04 mg l-1であったが，6 月（b）には 0.40 mg l-1，
7月には 0.06 mg l-1と徐々に低下した．その後の底層 NO3-N濃度は，9月の 0.36 mg 
l-1から 12 月の 4.90 mg l-1まで時間と共に上昇し，2 月には 1.27 mg l-1となった．
一方，表層 NO3-N 濃度は，6 月（a）と 6 月（b）にはそれぞれ 1.24 mg l-1，0.62 mg 






St.N と St.K における表層及び底層の水温の変化を Fig. 3-5 に示す．St.N の底層
の水温は 5 月の 18.4 ºC から 8 月の 26.9 ºC まで上昇し，その後は 9 月の 22.1 ºC
から 1 月 27 日の 5.3 ºC まで低下した．一方，表層の水温は，7 月には 27 ºC と，
底層の水温と 1.5 ºC の差が見られたが，その他の時期では上層と底層の水温差はほ
とんど無かった． 
St.K の底層の水温は 6 月（a）の 18.5 ºC から 9 月の 27.1 ºC まで上昇し，その
後は 10 月の 21.3 ºC から 2 月の 5.4 ºC まで低下した．一方，表層の水温は，6 月































































3.3.5 間隙水 PO4-P 濃度の変化 
 
St.Nと St.Kにおける間隙水 PO4-P濃度の変化を Fig. 3-6及び Fig. 3-7に示す．
St.N における各調査日の全層平均濃度の変化を見ると，5 月には平均 0.002 mg l-1
と低かったが，7 月には平均 0.080 mg l-1と高くなった．その後は 8 月の平均 0.056 
mg l-1，9 月の平均 0.089 mg l-1，11 月 24 日の平均 0.031 mg l-1の平均 0.106 mg l-1
と上昇・低下を繰り返しながら推移した．続いて，底泥 0-2 cm の間隙水 PO4-P 濃
度の変化を確認した．5 月には平均 0.001 mg l-1と低かったが，7 月には調査期間
で最大の平均 0.190 mg l-1まで上昇した．その後の濃度は低下し，0.046-0.113 mg 
l-1の範囲で変化した．各調査日で最も PO4-P 濃度が高くなった深度の変化を見る
と，7月と 11月には底泥 0-2 cm層で最も高い濃度が確認されたが，5月には 4-6 cm
層，8 月には 8-10 cm 層，9 月には 2-4 cm 層と底泥 2-10 cm の範囲で高くなり，1
月には 16-18 cm 層と下層で高くなった． 
St.K における各調査日の全層平均濃度の変化を見ると，6 月（a）には平均 0.004 
mg l-1と低いが，6 月（b）には平均 0.085 mg l-1まで上昇した．その後の濃度は，
7 月の平均 0.042 mg l-1，9 月の平均 0.044 mg l-1とやや低く推移するものの，10
月には調査期間で最も高い平均 0.146 mg l-1 まで上昇した．12 月になると平均
0.054 mg l-1まで低下し，2 月には平均 0.010 mg l-1であった．続いて，底泥 0-2 cm
の間隙水 PO4-P 濃度の変化を確認した．6 月（a）には平均 0.005 mg l-1と低かっ
たものの，6 月（b）には調査期間で最も高い平均 0.150 mg l-1まで上昇した．そ
の後の濃度は 7 月の平均 0.093 mg l-1，9 月の平均 0.086 mg l-1と 6 月（b）の濃度
に比べて低く推移するものの，10 月には平均 0.137 mg l-1と，6 月（b）に近い濃




    








































































































































































































































































































































































































































































































































































































mg l-1になった．各調査日で最も PO4-P 濃度が高くなった深度の変化を見ると，6
月（b），7 月，9 月には底泥 0-2 cm 層で最も高くなったが，10 月と 12 月にはそ
れぞれ 6-8 cm 層，4-6 cm 層と底泥 2-10 cm の範囲で高くなり，6 月（a）と 2 月
ではそれぞれ 10-12 cm 層と 16-18 cm 層と下層で高くなった． 
 
 
3.3.6 底層と間隙水の PO4-P の濃度勾配の変化 
 
 St.N と St.K における，底泥 0-2 cm の間隙水と底層の PO4-P 濃度から算出した
濃度勾配の変化を Fig. 3-8 に示す．なお，濃度勾配は，間隙水から底層へ PO4-P が
移動する状況が正の値となるよう算出した．  
 St.N の濃度勾配は，5 月には-0.001 mg l-1 cm-1と負の値であったが，7 月には調
査期間で最も高い 0.164 mg l-1 cm-1 まで上昇した．その後の濃度勾配は，
0.045-0.098 mg l-1 cm-1の範囲で上昇・低下を繰り返しながら変化した． 
 St.K の濃度勾配は，6 月（a）には-0.007 mg l-1 cm-1と負の値であったが，6 月
（b）には調査期間で最も高い 0.128 mg l-1 cm-1まで上昇した．その後の濃度勾配
は，7 月の 0.022 mg l-1 cm-1まで正の値であったが，9 月には-0.003 mg l-1 cm-1と
負の値を示した．しかし，10 月には 0.107 mg l-1 cm-1と 7 月の濃度勾配と同程度ま












Fig. 3-8 St.N（上）と St.K（下）における底層と底泥 0-2 cm 層の間隙水の 































































いる（Ishii et al., 2009）．そこで，底層と間隙水の PO4-P の濃度勾配と底層 PO4-P
濃度を比較し，底泥からリンの溶出が起きた時期について検討した． 
 その結果，St.N では，濃度勾配の小さい 5 月には底層 PO4-P 濃度も低く，濃度
勾配が大きくなった 7 月には底層 PO4-P 濃度も上昇しており，Ishii et al.（2009）
で報告されているように濃度勾配の変化に伴い底層 PO4-P 濃度が変化しているこ
とが確認された（Fig. 3-9）．一方，11 月と 1 月には，濃度勾配と底層 PO4-P 濃度
の傾向が一致しなかった．11 月と 1 月の底層 DO 濃度は，それぞれ 9.5 mg l-1，11.2 
mg l-1と高かったことから，底泥表層に酸化層が形成（Penn et al., 2000）されて
いたことが推測される．そのため，間隙水の PO4-P と鉄が吸着（小林・西村，1991; 
Schauser et al., 2006）し，底泥からリンが溶出していなかったことが推測される












Fig. 3-9 St.N（上）と St.K（下）における，底層と底泥 0-2 cm の間隙水の 






























































































St.K においては，濃度勾配の小さい 6 月（a）には底層 PO4-P 濃度も低く，濃度
勾配が大きくなった 6 月（b）には底層 PO4-P 濃度は上昇していた．しかし，濃度
勾配の小さくなった 7 月及び 9 月には底層 PO4-P 濃度は上昇し，濃度勾配の大きく
なった 10 月には底層 PO4-P 濃度は低下しているように，これらの期間では Ishii et 
al.（2009）で報告されているような濃度勾配と底層 PO4-P 濃度の比例関係は見ら
れなかった（Fig. 3-9）．そこで，本研究において，Ishii et al.（2009）で報告され
ている傾向が見られなかった理由について，底層 DO 濃度の連続観測結果（水資源
機構データ：利根川下流総合管理所）と本研究で得られた結果を基に検討した． 
本研究と連続観測の底層 DO 濃度を比較した図を Fig. 3-10 に示す．その結果，
現地調査では 6 月（b）から 7 月にかけて底層 DO 濃度は高くなったものの，徐々
に底層 DO 濃度が上昇したわけではなく，6 月（b）以降に底層 DO 濃度が 0 mg l-1
近くまで低下した後におよそ 8 mg l-1まで上昇し，再び低下していたことが確認さ
れた．このことから，6 月（b）から底層 DO 濃度が 0 mg l-1まで低下した時期には
底泥からリンが溶出（Hupfer and Lewandowski, 2008）したものの，その後，湖
水の鉛直循環によって底層水と表層水の混合（Jensen et al., 1992）が起きたこと
が推測される．なお，底層 DO 濃度が上昇しはじめた時期の St.K での風速は，第 2
章で確認された底層 DO 濃度が上昇する風速の 5.5 m s-1を上回る 7.0 m s-1であっ
た．つまり，7 月に底層 PO4-P 濃度が高くなった理由は底泥からリンが溶出したた
めであり，濃度勾配が小さくなった理由は底泥からのリンが溶出したことで底層
PO4-P 濃度が底泥 0-2 cm の間隙水 PO4-P 濃度と同程度まで上昇したためだと推測
される．また，7 月には表層の PO4-P 濃度も上昇しているが，これは底泥から溶出
したリンが湖水の鉛直混合によって表層へ移動したためだと推測される． 



































果では 8 月上旬から中旬にかけて底層 DO 濃度が 2.0 mg l-1を下回る期間が続き，
その後底層 DO 濃度が上昇していた．特に，8 月上旬から中旬にかけて底層 DO 濃
度が低下した期間は 2005 年から 2014 年の間で最も長い期間であったことからも，
底泥からリンが溶出（Hupfer and Lewandowski, 2008）したために 9 月の底層
PO4-P 濃度が高くなり，結果として濃度勾配も小さくなったものと考えられる． 
続いて，9 月から 10 月の間でも同様に検討した．この間の底層 DO 濃度の連続観
測結果を見ると，概ね 6.0 mg l-1から 8.0 mg l-1の間で推移していることが確認され
た．つまり，10 月には底層と間隙水の PO4-P の濃度勾配が高かったものの，底泥
表層に酸化層が形成（Penn et al., 2000）されたために底泥からリンは溶出してい
なかった（小林・西村，1991; Schauser et al., 2006; Hupfer and Lewandowski, 2008）
ことが推測される．一方で，濃度勾配が大きくなったのは，底層 PO4-P 濃度が 9 月
の 0.089 mg l-1から 10 月の 0.032 mg l-1まで低下し，底泥 0-2 cm の間隙水 PO4-P
濃度が 0.086 mg l-1から 0.137 mg l-1に上昇したためである．底層 PO4-P 濃度が低
下した理由は，底層の DO 濃度が上昇したことで底層の PO4-P の一部が鉄と吸着
（Mortimer, 1941; Schauser et al., 2006）し，底泥表層に沈降（Gunnars and 
Blomqvist, 1997）したためだと考えられる．また，底層 DO 濃度が高いにも関わ
らず底泥 0-2 cm の間隙水 PO4-P 濃度が高くなったが，同様な現象がカナダの Lake 
Simcoe（Dittrich et al., 2013）やアメリカの Lovejoy Pond（Amirbahman et al., 
2013）においても確認されている．Lake Simcoe における間隙水の DO 濃度とリン
濃度との関係を見ると，底泥表層の間隙水リン濃度の高い時期には間隙水 DO 濃度
が表層から約 5 mm までの範囲で検出されているが，底泥表層の間隙水リン濃度の
高い時期には間隙水 DO 濃度が表層から約 2 cm と深い深度まで検出されている









須藤，1984; Wu et al., 2014）や NO3-N 濃度（Andersen, 1982; Gabriel et al., 2006; 
Petzoldt and Uhlmann, 2006），水温（Jensen and Andersen, 1992; Schauser et al., 







の濃度勾配や底層の DO 濃度，NO3-N 濃度，水温の結果等を総合的に解析すること
が必要であることが確認されたため，これらの結果を基に底泥からリンが溶出した
時期を再度検討した．なお，検討するにあたり，第 2 章や先行研究の結果を基に，
底泥からリンの溶出が起きる底層 DO 濃度や濃度勾配，底層 NO3-N 濃度，底層水
温の条件を以下のように設定した．底層 DO 濃度については，第 2 章の現地観測結
果より西浦では 5.2 mg l-1，北浦では 3.8 mg l-1以下の時に底泥からリンの溶出が起
きていたことが確認されたため，それぞれの調査地点でこれらの濃度を下回ること
が底泥からリンの溶出が起きるための条件とした．また，底層と間隙水 PO4-P の濃
度勾配については，負の値では底層から間隙水への PO4-P の移動が起きる（Ding et 
al., 2015）ため正の値を条件とした．底層 NO3-N 濃度については先行研究の結果
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より 0.4 mg l-1を下回ること（Andersen, 1982; Gabriel et al., 2006），底層水温に
ついては先行研究の結果（Hupfer and Lewandowski, 2008）よりの水温が 20 °C
以上であることを条件とした． 
 まず，上述した条件が全て当てはまる時期を St.N で確認した．St.N の底層 DO
濃度は，7 月には 4.6 mg l-1で 5.2 mg l-1以下であったが，その他の時期には 6.2 mg 
l-1以上であった．濃度勾配は，5 月のみ-0.001 mg l-1 cm-1と負の値を示したが，そ
の他の時期では正の値を示し，特に 7月には調査期間中最も大きい 0.164 mg l-1 cm-1
となった．底層 NO3-N 濃度は，11 月には 0.55 mg l-1と底泥からリンの溶出が抑制
される 0.4 mg l-1を上回っていたが，その他の時期の濃度は 0.4 mg l-1以下であった
ため，11 月を除く期間では NO3-N による底泥からのリンの溶出の抑制はほとんど
無かったと考えられる．水温については，7 月，8 月，9 月には 20 ºC を超えていた
が，その他の時期には 20 ºC 未満であった． 
 以上，St.N での結果をまとめると，底泥からのリンの溶出が起きる全ての条件を
満たす日は 7 月のみであった．7 月には，底層 PO4-P 濃度が調査期間で最も高い
0.027 mg l-1で，流入河川の平均 PO4-P 濃度の 0.02 mg l-1を上回っていた．また，




St.K の底層 DO 濃度は，6 月（b）と 7 月にはそれぞれ 2.6 mg l-1，3.8 mg l-1で底
泥からリンの溶出が起きる 3.8 mg l-1以下であったが，その他の時期には 5.8 mg l-1
以上であった．濃度勾配は，6 月（a）と 9 月にはそれぞれ-0.007 mg l-1 cm-1，-0.003 
mg l-1 cm-1と負の値であったが，その他の時期では正の値であり，特に 7 月には調
査期間で最も大きい 0.128 mg l-1 cm-1となった．底層 NO3-N 濃度については，6
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月（b）から 9 月 2 日ではそれぞれ 0.40 mg l-1，0.06 mg l-1，0.36 mg l-1と 0.4 mg 
l-1 以下であったことから，これらの時期には NO3-N による底泥からのリンの溶出
抑制効果は無かったと考えられるが，その他の時期では 1.0 mg l-1以上であったこ
とから，NO3-N により底泥からのリンの溶出は抑制されていた可能性が推測される．
水温については 6 月（b），7 月，9 月には 20 ºC を超えていたが，その他の時期に
は 20 ºC 未満であった． 
 St.K での結果をまとめると，全ての条件を満たす日は 6 月（b）と 7 月であった．
これらの時期の底層 PO4-P 濃度はそれぞれ 0.022 mg l-1，0.072 mg l-1と流入河川
の平均 PO4-P 濃度の 0.02 mg l-1を上回っていた．また，表層と底層の DO 濃度の
差は 5.0 mg l-1 以上あったことからも，これらの時期でも，水温躍層が形成され底
層が嫌気化したことで，底泥からリンの溶出が起きていたことが推測される． 
 以上のように，本調査では St.N では 7 月，St.K では 6 月（b）と 7 月に底泥か
らリンの溶出が起きていることが推測された．しかし，St.N の 8 月と 9 月，St.K
の 9 月と 10 月には，底泥からリンの溶出が起きていないにも関わらず底層 PO4-P
濃度が高かった．9 月の St.K で底層 PO4-P 濃度が高くなった理由は，先に述べた
ように 8 月上旬から中旬の底層 DO 濃度の低下に伴う底泥からのリンの溶出による
ものと考えられる．しかし，9 月から 10 月かけては，底層 DO 濃度が 6.0 mg l-1か
ら 8.0 mg l-1の範囲で推移していた．このことから，湖水中で Fe とリンが吸着吸着
（Mortimer, 1941; Schauser et al., 2006）し，底泥表層に沈降（Gunnars and 
Blomqvist, 1997）するために濃度が低下すると考えられるが，10 月の底層 PO4-P
濃度は 0.032 mg l-1と流入河川の平均 PO4-P 濃度の 0.02 mg l-1を上回るっていた．
底泥からのリンの溶出が起きていない好気条件下でも底層のリン濃度が低下しな





告されている（Gunnars and Blomqvist, 1997）．本研究では鉄の分析を実施してい
ないために詳細は不明だが，茨城県霞ケ浦環境科学センターの水質観測結果でも，
11月まで底層の PO4-P濃度が 0.02 mg l-1を上回ることが確認されている．つまり，
底泥から底層に溶出した PO4-P は，底層の DO 濃度が上昇しても全てが速やかに鉄
と吸着して沈降するわけでは無く，一部の PO4-P は鉄と吸着できずに，しばらくの
間底層に残るものと考えられる．一方，St.N では底層 DO 濃度の連続観測結果が無
いために 8 月から 9 月にかけて底層 DO 濃度が低下した時期があったかは不明であ
る．しかし，霞ヶ浦における貧酸素水塊は西浦と北浦でほぼ同時に形成される（小
松他，2010）ことを考慮すると，St.N だけで底層 DO 濃度が低下したとは考えに
くい．そのため，St.N でも底泥からリンの溶出が起きていない時期に底層 PO4-P
濃度が高かった理由は St.K と同様な理由であると考えられる． 
 
 




月，St.K では 6 月（b）及び 7 月と推測された．そこで，これらの時期の間隙水 PO4-P
濃度の深度分布を確認した．その結果，St.N と St.K のいずれの時期においても，







い深度分布が形成されることは，アメリカの Lovejoy Pond でも確認されている
（Amirbahman et al., 2013）．底泥からリンの溶出が起きる時にこの深度分布が形
成された理由は，底層の DO 濃度の低下に伴い，間隙水リン濃度の高い層が表層へ
移動するため（Amirbahman et al., 2013）だと考えられる．実際に本調査でも，
間隙水の PO4-P 濃度が最も高くなった深度は，底泥からリンの溶出が起きる前には
St.N と St.K でそれぞれ 4-6 cm，10-12 cm であったのに対し，底泥から溶出が起
きた時期には両地点共に 0-2 cm であった．つまり，この時期には，濃度の最も高
かった表層からリンが溶出していた（Amirbahman et al., 2013）と考えられる． 
一方，本調査において，底泥からリンが溶出していた時期に，先行研究で確認さ
れている底泥表層から 5-10 cm 下で最も PO4-P 濃度が高くなる深度分布（Ishii et 
al., 2010; Shinohara et al., 2017）は確認されなかった．底泥表層から 5-10 cm 下
で最も PO4-P 濃度が高くなる深度分布は，底層 DO 濃度が 6.0 mg l-1以上で，表層
と底層の DO 濃度差もほとんどない St.N の 8 月と 9 月，St.K の 10 月に確認され
た．特に 10 月の St.K では，間隙水の全層平均 PO4-P 濃度は 0.146 mg l-1と調査期
間内で最も高くなり，その深度分布の中でも最大濃度を示した 6-8 cm 層の 0.422 
mg l-1は調査期間内で最も高い濃度であった．また，濃度勾配も底泥からのリンの
溶出が起きていた北浦の 6 月（b）の値と同等であった．つまり，従来の底泥から
のリンの溶出機構に基づくと，10 月の St.K では，間隙水 PO4-P 濃度が最も高い深
度が起点（Amirabahman et al., 2013）となって底泥からリンが溶出していたと考
えられる．しかし，茨城県霞ケ浦環境科学センターが 10 月の調査の 10 日後に St.K
で実施した水質観測による底層 PO4-P 濃度は 0.024 mg l-1であり，本調査の 10 月
































深度分布，底泥直上の DO 濃度と NO3-N 濃度の変化を調査した．得られた結果は
以下のとおりである． 













3） 底泥からのリンの溶出が起きていた時期の間隙水 PO4-P 濃度の深度分布を見
ると，表層から深度 20 cm まで深度別の PO4-P 濃度の差が小さく，0-2 cm 層
の PO4-P 濃度が最も高くなる深度分布が見られた．このため，間隙水 PO4-P
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濃度の最も高い 0-2 cm 層からリンが溶出していたと推測された． 













第 4 章 
 
室内溶出実験による底層 DO 濃度の変化に伴





夏季の霞ヶ浦では，底泥間隙水のリン濃度が底泥表層から 5-10 cm 下で最も高く
なる深度分布が確認されている（Ishii et al., 2009; Shinohara et al., 2017）こと，
底層と間隙水のリンの濃度勾配（以下「濃度勾配」）が最も高くなること（Ishii et al., 
2009），等が確認されていることから，霞ヶ浦における底泥からのリンの溶出機構
として，夏季に間隙水リン濃度が最も高くなった深度からリンが溶出する（Jimenez 
et al., 2003; Paytan et al., 2017）ものと考えられてきた．しかし，第 3 章で行っ
た現地調査の結果，底泥からリンの溶出が起きた時には濃度勾配が高くなるものの，









やカナダの Lake Simcoe（Dittrich et al., 2013），ドイツの Lower Havel（Gruneberg 




























底層の DO 濃度が 9.7 mg l-1と好気状態であった 2013 年 6 月 4 日に，西浦湖心
（Fig. 4-1）において，重力式コアサンプラ （ー離合社製 KG 型）とアクリル筒（内
径 7 cm，長さ 50 cm）を用いて 14 本の底泥コアを，ペリスタルティックポンプ
（Solinst社製 Model410）を用いて底泥直上 50 cmの湖水を，それぞれ採取した．
採取した底泥コアと直上水を実験室に持ち帰った後，12 本の底泥コアについては，







本研究で実施した溶出実験は，先行研究（Ishii et al., 2009）に準じて行った．
なお，嫌気状態は底泥コアの上端をブチル製のゴム栓で密栓（Ishii et al., 2009）
することで，好気状態は底泥直上水を空気で曝気（Gunnars and Blomqvist, 1997; 
Doig et al., 2017）することで再現した（Fig. 4-2）．なお，嫌気状態を再現する際
に窒素ガス等を用いなかった理由は，なるべく現地の状況を再現するためである．
そのため，実験開始後数日の間は直上水に DO が 0 mg l-1になっていない．実験期
間は，第 2 章で述べたように，西浦湖心では 15 日ほど底層水の嫌気状態が続く可
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直上水と間隙水試料の採取は実験開始 0 日と 3，5，15，18，23，30 日後に行い，
実験開始日には泥厚を調整していない 2 本の底泥コアを，その他の日には泥厚を調
整した底泥コアを 2 本ずつ分析に供した．なお，泥厚を調整した底泥コアは，実験






吹き付けながら二価鉄（Fe2+）濃度測定用の試料を 2.5 ml 採取した後に，直上水の
DO 濃度を蛍光式 DO センサー（HACH 社製 HQ30d）で測定した後，サイホンで
直上水の全量を採取し直上水試料とした．直上水を取り除いた後も底泥に窒素ガス
を吹き付けながら底泥を 2 cm 間隔でスライスし，窒素ガスで満たしたグローブボ
ックス内で均一に混ぜ，その一部を気相が残らないよう遠沈管に詰めた．その遠沈
管を 25 ºC，15,580 g（10,000 rpm），20 min で遠心分離して得た上澄みをフィル
ター（Whatman 社製 GF/F）でろ過したものを間隙水試料とした．採取した直上水
試料の PO4-P 濃度と NO3-N 濃度及び間隙水の PO4-P 濃度は BRAN-LUEBBE 社製 
AACS-II を用いて分析した． 
また，Fe2+の分析は o-フェナントロリンによる比色分析法により行った．具体的
な分析方法は以下のとおりである．直上水試料を採取する前に採取した 2.5 ml の
Fe2+濃度測定用の試料を，あらかじめ o-フェナントロリン溶液（蒸留水 20 ml に対
して o-フェナントロリン塩酸塩一水和物 0.024 g）0.25 ml と緩衝液（酢酸ナトリウ













の算出方法には，底泥表層の間隙水リン濃度を用いる方法（Urban et al., 1997；山
本他，1998；Jimenez et al., 2003；坂田他，2006；Ishii et al., 2010；Dittrich et 
al., 2013; Paytan et al., 2017）と最も高くなった濃度を用いる方法（Jimenez et al., 




数を用いて（1）式（Ishii et al., 2010）（以下「拡散フラックス」）から求めた． 
 
F ’ = － φ D / θ2 ΔC / ΔZ ························································ （1） 
 
ここで，F は溶出フラックス（mg m-2 day-1），φ は底泥の間隙率，D は拡散係数（1.21 
× 10-9 m2 s-1），θ2は φ-0.8（Berner, 1980），ΔC/ΔZ は直上水と間隙水の濃度勾配で
ある．なお，濃度勾配は 1）直上水と底泥 0-2 cm，2-4 cm の間隙水の PO4-P 濃度
を用いて深度の関数とした二次近似曲線を求め，微分して深度 0 cm における傾き
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を濃度勾配とした算出法（Holcombe et al., 2001）（以下「拡散フラックス（表層濃
度）」）と，2）直上水と間隙水 PO4-P 濃度が最大となる深度から濃度勾配とした算
出法（Jimenez et al., 2003; Paytan et al., 2017）（以下「拡散フラックス（最大濃




F’ = V ΔC / Δd   ································································· （2） 
 
ここで，F’は溶出速フラックス（mg m-2 day-1），V は単位面積当たりの，高さ 18 cm
の円柱に含まれる直上水の容量（l m-2），Δd は経過日数（day），ΔC は Δd での濃度




4.3.1 直上水の DO 濃度の変化 
 
実験期間における直上水の DO 濃度の変化を Fig. 4-3 に示す．実験開始時の直上
水の DO 濃度は平均 9.7 mg l-1と好気状態であったが，3 日目には平均 1.8 mg l-1



































一方，直上水を空気で曝気した 15 日目以降は，15 日目の 0 mg l-1から 23 日目に




4.3.2 直上水の PO4-P 濃度の変化 
 
実験期間における直上水の PO4-P 濃度の変化を Fig. 4-4 に示す．直上水の PO4-P
濃度は DO 濃度の変化に合わせて変化しており，実験開始から直上水の DO が残っ
ていた 3 日目までは実験開始の 0.01 mg l-1のままで推移したが，底層 DO 濃度が 0 
mg l-1になった 8 日目には平均 0.22 mg l-1まで上昇し，底泥コアの上端をゴム栓で
密栓し続けた 15 日目には平均 0.23 mg l-1まで上昇した． 
一方，直上水を空気で曝気した 15 日目以降は，15 日目から 23 日目には平均 0.23 
mg l-1から平均 0.11 mg l-1まで低下したものの，その後は実験終了時まで平均 0.14 




4.3.3 直上水の NO3-N 濃度の変化 
 
実験期間における直上水の NO3-N 濃度の変化を Fig. 4-5 に示す．実験開始時の



























































































15 日目まで 0 mg l-1が維持されていた．  
一方，直上水を空気で曝気した 15 日目以降では，18 日目には 0.02 mg l-1とわず
かに上昇した程度であったが，その後急激に上昇し，23 日には 0.74 mg l-1，実験
終了時には 1.61 mg l-1となった． 
 
 
4.3.4 直上水の Fe2+濃度の変化 
 
実験期間における直上水の Fe2+濃度の変化を Fig. 4-6 に示す．実験開始時の直上
水の Fe2+濃度は平均 0.20 mg l-1で，3 日目には平均 0.17 mg l-1と低下したものの，
8 日目の平均 0.24 mg l-1，15 日目の平均 0.30 mg l-1と，底泥コアの上端をゴム栓
で密栓し続けた 15 日目まで概ね時間と共に上昇した． 
一方，直上水を空気で曝気した 15 日目以降は，23 日目には平均 0.23 mg l-1と少
し低下した程度であったが，23 日目には平均 0.08 mg l-1まで低下し，30 日目には
平均 0.04 mg l-1となった． 
 
 
4.3.5 間隙水 PO4-P 濃度の深度分布の変化 
 
実験期間中の間隙水 PO4-P 濃度の深度分布の変化を Fig. 4-7 に示す．各調査日の
全層平均濃度の変化を見ると，底泥コアをゴム栓で密栓した期間では，実験初期の
平均 0.34 mg l-1，3 日目の平均 0.35 mg l-1，8 日目の平均 0.39 mg l-1と時間と共に






































































































































































































































































































した後は，18 日目の平均 0.22 mg l-1と 15 日目と同等であったが，23 日目には平
均 0.35 mg l-1まで上昇し，30 日目には平均 0.19 mg l-1に低下した． 
一方，底泥 0-2 cm 層での濃度変化を見ると，底泥コアをゴム栓で密栓した期間
では，実験初期の平均 0.10 mg l-1から 3 日目の平均 0.21 mg l-1，8 日及び 15 日 
目は平均 0.24 mg l-1 と時間と共に上昇した．また，直上水を空気で曝気した後は，
18 日及び 23 日目には平均 0.06 mg l-1と低下し，30 日目には平均 0.02 mg l-1まで
低下した． 
各分析日で最も高かった深度とその濃度の変化を見ると，底泥コアをゴム栓で密
栓した期間では，実験初期の底泥 14-16 cm 層の 0.46 mg l-1，3 日目では 14-16 cm
層の平均 0.57 mg l-1，8 日目では 12-14 cm 層の平均 0.51 mg l-1，15 日目では 12-14 
cm 層の平均 0.30 mg l-1と，主に 12-16 cm の範囲で見られた．また，直上水を空
気で曝気した後は，18 日目では 14-16 cm 層の平均 0.36 mg l-1，23 日と 30 日目に
は 4-6 cm 層のそれぞれ平均 0.71 mg l-1，0.34 mg l-1であった．なお，15 日目には
底泥全層で黒色を呈していたが，直上水を空気曝気した後の 23 日目以降では底泥







フラックスの変化を Fig. 4-8 に示す．直上水フラックスは，底泥コアをゴム栓で密
栓した期間では，0-3 日目のほぼ 0 mg m-2 d-1であったが 3-8 日目には平均 8.24 mg 










































































































空気で曝気した 15 日目以降では，15-18 日目には平均-7.57 mg m-2 d-1と負の値に
なったが，18 日目以降はぼ 0 mg m-2 d-1で推移した． 
拡散フラックス（表層濃度）は，底泥コアをゴム栓で密栓した期間では，実験開
始時の 1.03 mg m-2 d-1から 3 日目には平均 2.51 mg m-2 d-1と高くなったが，8 日目
以降は 8 日目の 0.25 mg m-2 d-1，15 日目の-1.4 mg m-2 d-1と低下した．また，直上
水を空気で曝気した 15 日目以降は，18 日目の-0.83 mg m-2 d-1，23 日目の-2.19 mg 
m-2 d-1，30 日目の-1.89 mg m-2 d-1と常に負の値であった． 
一方，拡散フラックス（最大濃度）は拡散フラックス（表層濃度）の変化とは異
なり，実験期間中，常に正の値で変化した．また，その最大値は 23 日目の平均 1.47 
mg m-2 d-1であるが，その他の日の溶出フラックスの平均は 0.31 ± 0.14 mg m-2 d-1







要になる．そこで，直上水の DO 濃度の推移や PO4-P 濃度の挙動がどれほど現場の
状況を再現できていたかを確認した． 
直上水の DO 濃度の推移を見ると，実験開始時の平均 9.7 mg l-1が 3 日目には 1.8 
mg l-1，5 日目には 0 mg l-1と時間と共に低下していた．これらの期間での DO 濃度
低下速度を計算すると 1.9-2.3 mg l-1 d-1となり，霞ヶ浦の現地観測で報告されてい
る 1.8-4.0 mg l-1 d-1（石川他，1989; 小松他，2010）と同程度の値であった．また，
底泥の溶存酸素消費量（Sediment Oxygen Demand, SOD）は 0.35-0.47 g m-2 d-1
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となり，霞ヶ浦湖心における SOD の調査結果の 0.36 ± 0.14 g m-2 d-1（霜鳥他，2017）
と同等であった． 
底層 PO4-P 濃度は 0.01 mg l-1から 15 日目には 0.23 mg l-1まで上昇していた．
この上昇した分が霞ヶ浦の全層均一に混ざると仮定した場合，湖水の PO4-P 濃度が
0.008 mg l-1上昇することになる．一方，2004-2014 年の西浦湖心における観測結
果（公共用水域データ）を基に，底泥からのリンの溶出により上昇する湖水 PO4-P






4.4.2 DO 濃度の変化に伴う直上水の PO4-P，NO3-N，Fe2+濃
度の変化 
 
直上水の PO4-P 濃度は，底泥コアをゴム栓で密閉した期間では DO 濃度の低下に
伴い上昇しており，霞ヶ浦の底泥を用いた溶出実験による先行研究（細見・須藤，
1984; Ishii et al., 2009）と同様に，嫌気状態時に底泥からリンが溶出したことが確
認された．また，実験開始時の直上水の NO3-N 濃度は，底泥からのリンの溶出を
抑制する基準の 0.4-0.5 mg l-1（Andersen, 1982; Gabriel et al., 2006）を大幅に下





れていたものの，直上水の PO4-P 濃度は 15 日目から 18 日目にかけて低下しただ




しない原因はリンと吸着する Fe が不足しているためで，Fe/P のモル比が 2 を下回
ると Fe とリンの吸着が起こりにくくなることが報告されている（Gunnars and 
Blomqvist, 1997）．そこで，直上水の Fe2+と PO4-P のモル比の推移を確認したと
ころ，底泥コアをゴム栓で密封した期間では実験開始時の 13，3 日目の 25，8 日目
の 0.6，15 日目の 1.3 と推移し，好気条件に移行した後は 18 日目の 1.2 から 23 日
目には 0.29 まで低下し，30 日目には 0.16 となった（Fig. 4-9）．この結果と直上水
の PO4-P 濃度の推移を比較すると，Fe2+/PO4-P のモル比が 1.3 であった 15 日目か
ら 18 日目にかけて直上水 PO4-P 濃度が低下しているが，Fe2+/PO4-P のモル比が
1.2 であった 18 日目から 23 日目にかけては直上水 PO4-P 濃度が低下していないこ
とが確認された．つまり，霞ヶ浦において Fe2+と PO4-P が吸着するための
Fe2+/PO4-P のモル比は 1.2 から 1.3 の間であると推測される．このモル比は
Gunnars and Blomqvist（1997）で報告されている値に比べてやや低いが，Gächter 
et al.（1988）で報告されている 1.3 と同程度である．以上のことから，23 日目以
降の好気状態時に直上水の PO4-P 濃度が低下しなかった理由は，直上水の Fe2+濃
度の低下したために PO4-P が Fe2+と吸着できず，直上水に残ったためだと考えら
れる． 
一方，23 日目以降は，直上水 PO4-P 濃度が低下していないにも関わらず，直上





































































鉄（FeS）の生成が考えられる（Gunnars and Blomqvist, 1997）．湖水中の硫黄の
分析はしていないため不明ではあるが，霞ヶ浦の底泥からメタンが溶出している








直上水の PO4-P 濃度は，実験開始 3 日目の 0.01 mg l-1から 8 日目の 0.22 mg l-1
まで上昇した．また，PO4-P 濃度の上昇に伴い，DO 濃度は 1.8 mg l-1から 0 mg l-1
まで低下し，Fe2+濃度は 0.17 mg l-1から 0.24 mg l-1まで上昇した．これらのこと
から，3 日目から 8 日目にかけて，DO 濃度の低下に伴う Fe 還元反応が起きた
（Wauer et al., 2005; Katsev et al., 2006; Dittrich et al., 2009）ために底泥からリ
ンが溶出した（Rydin, 2000; Søndergaard et al., 2003; Ahlgren et al., 2006; 
Schauser et al., 2006）ことが推測される． 
そこで，3 日目と 8 日目の間隙水 PO4-P 濃度の深度分布を見ると，共に表層から
深度 20 cm までの範囲で深度別の PO4-P 濃度に大きな違いが見られない深度分布
で，最も濃度が高い層もそれぞれ 14-16 cm，12-14 cm と下層であった．このよう
な深度分布は，底泥からリンが溶出した期間だけではなく実験開始から 18 日目ま








深度分布が形成されたのは，直上水 DO 濃度が 8.6 mg l-1の好気条件時であり，第
3 章の現地観測結果や，諏訪湖（河野他，1984）やカナダの Lake Simcoe（Dittrich 
et al., 2013），ドイツの Lower Havel（Gruneberg et al., 2015），アメリカの Lake 






深度分布は，霞ヶ浦以外の湖沼でも，中国の太湖（Zhang et al., 2014）や草湖（Liu 
et al., 2016）ドイツの Lower Havel（Grüneberg et al., 2015）で確認されている．
この深度分布が形成される時の間隙水 DO 濃度と PO4-P 濃度の関係を見ると，間隙
水中に酸素が存在する範囲では間隙水 PO4-P 濃度が低く，DO 濃度が 0 mg l-1にな
った深度で間隙水 PO4-P濃度が最も高くなる（Zhang et al., 2014; Grüneberg et al., 
2015; Liu et al., 2016）．つまり，嫌気状態後の好気状態時にこのような深度分布が
形成された理由は，底泥表層に形成された酸化層内では Fe の酸化反応が起きるた
めに間隙水 PO4-P 濃度が低下する（Penn et al., 2000; Sondargaard et al., 2003）
が，酸化層直下の底泥では嫌気状態が維持されているため，Fe 還元反応（Dittrich 

















しかし，底泥表層数 mm の範囲で酸化層が形成される（Penn et al., 2000; Dittrich 
et al., 2013）場合には，酸化層のみの間隙水 PO4-P 濃度を分析することは非常に難















した時の瞬間値（Urban et al., 1997）である拡散フラックス（表層濃度）及び拡散
フラックス（最大濃度）と直接比較することはできない．そこで，2 時期の拡散フ
ラックスの平均値をその間の平均拡散フラックスとし，直上水フラックスと比較し
た．なお，15-18 日目は好気条件であるのに対し 15 日目の拡散フラックスは嫌気条
件時の値であるため，15-18 日目の拡散フラックスは 18 日目の拡散フラックスをそ
のまま用いた． 
その結果，特に直上水の DO 濃度が 0 mg l-1になる期間の 3-8 日目と 0 mg l-1か
ら好気状態へ移行した期間の 15-18 日目に違いが見られた（Fig. 4-10）．拡散フラ
ックス（表層濃度）と直上水フラックスが一致しない現象は他の湖沼（Enell and 
Löfgren, 1988; Urban et al., 1997; Hupfer and Lewandowski, 2005; 坂田他，2006）
でも確認されており，その理由の 1 つは，拡散以外による溶出，つまり底泥表面で
の有機物の分解のように間隙水を経由しない溶出過程等が考慮されていないため
と報告されている（Urban et al., 1997; 坂田他; 2006）．この理由により，15-18 日
目に両者の値に違いが表れたものと推測される．15 日目から 18 日目にかけては，










Fig. 4-10 直上フラックスと拡散フラックス（表層濃度）（上）， 
直上水フラックスと拡散フラックス（最大濃度）（下）の比較 



































Release rate (from overlying water)







































Release rate (from overlying water)











であろうと報告している（Fig. 4-11）．霞ヶ浦においても，第 3 章の現地調査や高
浜入りの底泥を用いた溶出実験（細見・須藤，1984）により，底泥からのリンの溶
出が起きる時期に底泥表層 2 cm の間隙水 PO4-P 濃度が高くなる深度分布が確認さ
れている．しかし，本研究と Enell and Löfgren（1988）の深度分布を比較すると，
3 日目には下層ほど PO4-P 濃度が高く，8 日目には底泥上下層の PO4-P 濃度には差
がほとんどことから，3 日目から 8 日目にかけて，底泥表層の間隙水 PO4-P 濃度が
高くなったが 8 日目に再び低くなったことが推測される．このような底泥表層で濃
度が高くなる深度分布は，霞ヶ浦以外の湖沼でもアメリカの Lake Salmon と Lake 
Lovejoy（Amirbahman et al., 2013）や，中国の太湖の一部（Ding et al., 2015）
で確認されているものの，その他の湖沼ではほとんど確認されていない（河野他，
1984; Carignan and Lean, 1991; Holcombe et al., 2001; Jimenez et al., 2003; 
Dittrich et al., 2013; Longhi et al., 2013; Scicluna et al., 2015; Grüeberg et al., 
















Fig. 4-11 想定される好気状態（a）から嫌気状態（b→c）に移行する際の 
















い．というのも，3 日目と 8 日目の拡散フラックス（最大濃度）を算出する際に用
いた間隙水 PO4-P 濃度は，それぞれ 14-16 cm 層と 12-14 cm 層であるため，間隙
水を経由しない溶出は起きないためである．また，仮に底泥下層で早い変化が起き
ていたとすると，拡散フラックス（最大濃度）が直上水フラックスと同程度になる
には，3-8 日目の間に深度 12-16 cm の範囲の濃度が測定値の 6-30 倍ほど高くなる
必要があり，その濃度は 3.0-15 mg l-1となる．しかし，本研究で確認された最大濃
度は 1.0 mg l-1程度であり，第 3 章での現地調査や霞ヶ浦の間隙水濃度に関する先
行研究でも 3-15 mg l-1 の濃度が確認されたことは無い（ Ishii et al., 2010; 
Shinohara et al., 2017）．これらのことから，3-8 日の間で間隙水濃度が 3-15 mg l-1
まで上昇し，8 日目に約 0.5 mg l-1まで低下したとは考えにくい．さらに，下層か
らのリンの溶出に関する先行研究でも，ドイツの Lake Arendsee では表層 3-5 cm
のリンが数年かけて移動する（Hupfer and Lewandowski, 2005）など，長い時間

















短期間での DO 濃度変化に伴う間隙水 PO4-P 濃度の深度分布の変化と，その深度
分布が底泥からのリンの溶出に及ぼす影響を把握するために，西浦湖心の底泥を用
い，短期間の内に嫌気，好気状態が入れ替わる状況を再現した室内溶出実験を行っ
た．実験期間は 15 日間の嫌気状態と 15 日間の好気状態の合計 30 日間とし，間隙
水と直上水の PO4-P 濃度と直上水の DO 濃度を実験開始日と 3，5，15，18，23，
30 日後に測定した．得られた結果は以下のとおりである．  
1） 直上水の PO4-P 濃度は DO 濃度の低下に伴い上昇したが，直上水を空気で曝
気しても実験初期の濃度まで低下しなかった．これは，直上水の Fe2+濃度が
低下したために PO4-P が Fe2+と吸着できなかったためである．なお，霞ヶ浦
では Fe2+/PO4-P のモル比が 1.3 を下回ると Fe2+と PO4-P が吸着しにくくな
ることが推測された． 
2） 底泥からリンが溶出した時の間隙水 PO4-P 濃度の深度分布は，深度別の間隙
水 PO4-P 濃度にほとんど差が無い分布が形成され，直上水を空気で曝気した
後に底泥表層から 4-6 cm 下で間隙水 PO4-P 濃度が最も高くなる深度分布が
形成された．つまり，夏季の霞ヶ浦が polymictic な特徴を持つために，夏季


























 従来の霞ヶ浦における底泥からのリンの溶出については，間隙水 PO4-P 濃度が最
も高くなった深度から溶出が起きる（Amirbahman et al., 2013）ものと推測され
ていた．しかし，第 3 章の現地調査及び第 4 章の室内溶出実験の結果，底泥からの
リンの溶出は底泥表層から起きており，必ずしも間隙水 PO4-P 濃度が最も高い深度






られてきた（Søndergaard et al., 1999; Rydin, 2000; Hupfer and Lewandowski, 










て，霞ヶ浦における Fukushima et al.（2010）の報告やデンマークの Lake 
Sobygarrd における Søndergaard et al.（1999）の報告がある．Fukushima et al.
（2010）は底泥からの TP の溶出による 1981 年から 2007 年の間の底泥の TP 変化
量を把握するとともに，湖内のリンの物質収支よりその変化量を検証している．
Søndergaard et al.（1999）も同様に，1985 年から 1998 年の間で調査を行い，底
泥での TP 減少量を湖内の物質収支と比較して検証している．しかし，短期間とは
言え現地調査では絶えず湖水の移動があるため，直上水でのリンの増加量を現地観
測から正確に把握すること難しい．Fukushima et al.（2010）でも，月 1 回の湖水







明確になるためである．底泥に含まれる TP を形態に分ける手法（Psenner et al., 
1988; Ishii et al., 2010）を用いることで，TP を Fe-P，Org-P，Al-P，Ca-P 等に
分けることができ，それらの形態の内，底泥からのリンの溶出に関わるのは主に
Fe-P（Rydin, 2000; Doig et al., 2017）や Org-P（Wilson et al., 2010; Wang et al., 
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2015; Müller et al., 2016）が関わり，Al-P や Ca-P は溶出に関わらない（Rydin, 
2000; Hupfer and Lewandowski，2005; Wilson et al., 2010; Grüneberg et al., 
2015; Wang et al., 2015）ことが報告されている．霞ヶ浦においては，底泥に Fe-P













底層水が好気条件であった 2013 年 11 月 28 日に，西浦湖心で重力式コアサンプ
ラー（離合社製，KG 型）とアクリル筒（φ 7 cm，H 50 cm）を用いて 6 本の底泥コ
アを，ペリスタルティックポンプ（Solinst 社製, Model410）を用いて底泥直上 50 cm
の湖水を採取した．底泥コアと直上水を実験室に持ち帰った後，5 本の底泥コアに
ついては底泥の厚さをそれぞれ 2，4，8，14，20 cm に調節（それぞれの名前を C1
































の直上水の初期条件を合わせるために，C1 から C5 の底泥コアの直上水を現地で採
取した湖水をフィルター（Whatman 社製 GF/F）でろ過したものに入れ換えた．調
節した底泥コアは，酸化しないよう底泥コアの上，下端をゴム栓で密栓し，夏季に
おける霞ヶ浦底層の平均水温である 25℃の暗所に静置した．残りの 1 本は実験の初






第 3 章で行った溶出実験で実験開始後 8 日に DO 濃度が 0 mg l-1になったことか
ら，西浦湖心で嫌気条件が続く可能性のある 15 日に，DO 濃度が 0 mg l-1になるま
での 8 日を加味した 23 日を実験期間とした．直上水試料は実験開始時と 5，7，9，
11，23 日後に，C1 から C5 の底泥コアの上端のゴム栓を開け底泥が巻き上がらない
よう底泥直上水をガラス棒でゆっくり撹拌した後，各底泥コアの直上水の中層から
ピペッターで 10 ml 採取した．なお，直上水の採取量は直上水全量の 1%である．ま
た，直上水試料の採取と同時に蛍光式 DO センサー（HACH 社製，HQ30d）を用い
て直上水の DO 濃度を測定した．直上水試料を採取した後は，底泥コアを前処理し








がら行った．2 cm 間隔でスライスした底泥は，それぞれ窒素ガスを充満させたグロ 
ーブボックス内で均一に混ぜ，その一部を気相が残らないよう遠沈管に入れた．そ




なお，直上水と間隙水試料については，BRAN-LUEBBE 社製 Auto Analyzer 3 を用
いて TP 濃度（以下，間隙水の TP 濃度については，d-TP 濃度と記載する）を，
BRAN-LUEBBE 社製 AACS-II を用いて直上水の NO3-N 濃度を測定した．  
 
 
5.2.3 底泥 TP 濃度の分析方法 
 
底泥試料の TP 濃度については，底泥試料をペルオキソ二硫酸カリウムの分解に
より抽出した液体試料をモリブデン青吸光光度法により測定した（Fukushima et al., 
2010）．具体的な分析方法を以下に示す． 
まず，オートクレーブ対応の試験管に，底泥試料約 0.1 g，ペルオキソ二硫酸カ
リウム約 1.5 g，蒸留水 10 ml を入れ，入れオートクレーブで 120 ℃，3 h 加熱分
解した後，孔径 0.7 µm のガラス製ろ紙（Whatman 社製 GF/F フィルター）で 90 
ml の蒸留水とともにろ過し，得られたろ液 5 ml に対して蒸留水を 15 ml で希釈し
て底泥 TP 測定用の液体試料を作成した． 
また，発色試薬はモリブデン酸アンモニウム溶液（七モリブデン酸六アンモニウ




留水 250 ml），アスコルビン酸溶液（アスコルビン酸 1.08 g に対して蒸留水 20 ml）
をそれぞれ 2：5：1：2 で混合し作成した．  
得られた測定試料 20 ml に対して発色試薬 2 ml を加え，15 分経過後に吸光光度
計（SHIMADZU  UV-2550）で 710 nm の吸光度を測定した．なお，底泥 TP 濃度







出法（Ishii et al., 2010）により抽出した（Fig. 5-2）． 具体的な分析方法を，以下に
示す． 
まず，遠沈管に凍結乾燥試料約 0.25 g に対してクエン酸三ナトリウム溶液（0.22 M）
25 ml 及び炭酸水素ナトリウム溶液（0.11 M）25 ml を加え，ガラス棒で軽く混ぜ，
85°Cの水浴中で 15分加熱した後，亜ジチオン酸ナトリウム 1 gを加えてさらに 85°C
の水浴中で 15 分加熱し，室温で放冷した．放冷後は遠沈管に塩化ナトリウム溶液
（1 M）10 ml を加えてよく混合し，25°C，3000 rpm，10 min で遠心分離した上澄み




















(Extraction: 85 ºC, 30 min.)
・・・・ 1M NaOH
(Extraction: shake, 25 ºC, 16 hrs.)










50 ml で洗いこみながらポリエチレン製の容器に移し，25，150 rpm，16 hrs 水平振 
とうした．その後，塩化ナトリウム溶液（1 M）10 ml でポリエチレン製の容器を洗
いながら遠沈管に移し，25°C，3000 rpm，10 min で遠心分離した上澄みを 100 ml
に定量したものを NaOH 画分とした． 
NaOH 画分を抽出した際に遠沈管に残った底泥残差は，蒸留水を 20 ml 加えなが
らガラス棒で残差をほぐし，塩酸（1+1）10 ml を加えて 100°C の水浴中で 30 min
加熱した．その後，塩化ナトリウム溶液（1 M）10 ml を加えてよく混合し，25°C，




測定し，TP 濃度から SRP 濃度を差し引いて非反応性リン（NRP）濃度を算出した．
得られた分析結果を基に，形態別のリンを CDB-TP，NaOH-SRP，NaOH-NRP，HCl-TP
に分けた．CDB-TP は主に鉄結合態リン（Fe-P），NaOH-NRP は主に有機態 P（Org-P），
NaOH-SRP は主にアルミニウム結合態リン（Al-P），HCl-TP は主にカルシウム結合
態リン（Ca-P）に分類される（Jensen and Thamdrup, 1993; Rydin, 2000）．なお，各形
態別リン濃度の分析値の標準誤差はそれぞれ 2.7 %，2.8 %，1.4 %，2.9 %であった






5.2.5 直上水，間隙水，底泥に含まれる TP 存在量の計算方法 
 
直上水，間隙水，底泥に含まれる TP 存在量は，それぞれの TP 濃度（間隙水につ
いては d-TP 濃度）に直上水量，間隙水量，底泥重量を乗じて算出し，TP 存在量の
単位には先行研究（Sødergaard et al., 1999; Fukushima et al., 2010）と同様に“g m-2” 
を採用した．なお，直上水量については底面積 1 m2，高さ 20 cm の円柱の水量とし，
間隙水量と底泥重量は，湿重量と乾燥重量（110 °C，24 h）から算出した底泥の含
水比と密度を用いて面積 1 m2，厚さ 2 cm 内の底泥に含まれる底泥粒子量（Ws）と
間隙水量（Ww）を，以下の式を用いて算出した． 
 
 𝑊𝑠 (𝑘𝑔 𝑚−2) = 𝑉 ∗ 𝜌 ∗ 100 / (100 + 𝑊)   ・・・・・・・・・・・・（1） 
 
 𝑊𝑤 (𝐿 𝑚−2) = 𝑊𝑠 ∗ 𝑊/100          ・・・・・・・・・・・ （2） 
 
ここで，Vは底面積 1 m2，厚さ 2 cm の円柱の体積（m3），ρは底泥の密度，Wは底
泥の含水比（%）である． 









5.3.1 直上水の DO，TP，NO3-N 濃度の変化 
 
直上水の DO 濃度の変化を Fig. 5-3 に示す．実験開始時の DO 濃度は 6.7 mg l-1で
あったが，実験開始 5日目には泥厚の違いに関係なく全ての底泥コアの直上水の DO
濃度は 0 mg l-1になり，その後，実験期間終了時まで 0 mg l-1が維持されていた．  
直上水の TP 濃度の変化を Fig. 5-4 に示す直上水の TP 濃度は，全ての分析日にお
いて泥厚の違いによる差はほとんど見られず，実験開始時の 0.01 mg l-1から 5 日目
の 0.070±0.028 mg l-1，7 日目の 0.116±0.049 mg l-1，9 日目の 0.238±0.052 mg l-1，
11 日目の 0.445±0.038 mg l-1，23 日目の 0.755±0.047 mg l-1と経過日数とともに直上
水の平均 TP 濃度は上昇した．  
直上水の NO3-N 濃度の変化を Fig. 5-5 に示す．直上水 NO3-N 濃度は，実験開始時
の 0.46 mg l-1から 8 日目の 0 mg l-1にかけて全ての底泥コアで時間と共に低下した．
しかし，5 日目のみ底泥コア毎に異なる濃度を示し，濃度が高かったのは C2 と C4
























































































































5.3.2 間隙水の d-TP 濃度の推移 
 
実験開始時の間隙水 d-TP 濃度は，底泥 0-6 cm までは底泥 0-2 cm 層の 0.06 mg l-1，
底泥 2-4 cm 層の 0.40 mg l-1，底泥 4-6 cm 層の 1.38 mg l-1と深度と共に上昇傾向が見
られたが，底泥 4-6 cm 層以深では平均 1.42 ± 0.17mg l-1で，どの深度においても
同程度の濃度であった（Fig. 5-6）．一方，実験終了時の間隙水 d-TP 濃度は，C1 を
除く底泥コアで，深度に関係なく 0.65 ± 0.14 mg l-1であり，底泥表層から下層ま
で同程度の濃度であった．そのため，実験終了時の間隙水 d-TP 濃度を実験開始時
の濃度と比べると，底泥 0-2 cm 層では平均 0.48 mg l-1，底泥 0-4 cm 層では平均 0.29 
mg l
-1上昇し，深度 6-8 cm 層より深い層では平均 0.66 mg l-1低下した．なお，C1 の




5.3.3 底泥の TP 濃度の推移 
 
実験開始時の底泥 TP 濃度の深度分布は，底泥 0-2 cm 層で 1.39 g-P kg-1と最も濃
度高く，底泥 2-4 cm 層の 1.38 g-P kg-1，底泥 18-20 cm 層の 1.14 g-P kg-1と深度と共
に低下する傾向が見られた（Fig. 5-7）．一方，実験終了時の底泥 TP 濃度は，底泥
0-2 cm 層で平均 1.32 ± 0.01 g-P kg-1，底泥 2-4 cm 層で平均 1.35 g-P kg-1となり，実験
開始時には底泥 0-2 cm で最も濃度が高くなったのに対し，実験終了時には底泥 2-4 
cm 層で最も濃度が高くなった．また，底泥 4-6 cm 層より深い層では実験前後の底











































Fig.5-7 実験開始時（C0）と終了時における底泥 TP 濃度の深度分布 
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低下した濃度は 0.06 g-P kg-1とわずかであった．そのため，実験開始時に比べて実
験終了時に底泥 TP 濃度が低下したか統計的に判断するために，実験開始時及び実
験終了時の底泥 TP 濃度を用いて t 検定を底泥層毎に行った．その結果，実験前後の






実験開始時の底泥 CDB-TP 濃度の深度分布は，底泥 0-2 cm 層で 0.58 g-P kg-1，底泥
2-4 cm 層で 0.64 g-P kg-1と，底泥 TP 濃度とは異なり底泥 2-4 cm 層で最も高くなる
傾向が見られ，底泥 4-6 cm 層より深い層では，底泥 4-6 cm 層の 0.57 g-P kg-1から底
泥 18-20 cm 層の 0.53 g-P kg-1まで，深度と共に濃度が低下する傾向が見られた．一
方，実験終了時の底泥 CDB-TP 濃度の深度分布は実験開始時と同様で，底泥 2-4 cm
で平均 0.62±0.03 g-P kg-1と最も濃度が高かった． 
実験開始時の底泥 NaOH-NRP 濃度の深度分布は，底泥 0-2 cm 層が 0.26 g-P kg-1
と最も濃度が高く，底泥 18-20 cm 層の 0.15 g-P kg-1と深度と共に濃度が低下する傾
向が見られた．一方，実験終了時の底泥 NaOH-NRP 濃度の深度分布は実験開始時と
同様で，底泥 0-2 cm で平均 0.24±0.01 g-P kg-1と最も濃度が高かった． 
実験開始時の底泥 NaOH-SRP 濃度の深度分布は，底泥 0-2 cm 層で 0.27 g-P kg-1，
底泥 2-4 cm 層で 0.30 g-P kg-1，底泥 4-6 cm 層で 0.32 g-P kg-1と底泥 0-6 cm の範囲で








Fig. 5-8 実験開始時（C0）と終了時における底泥の形態別リン濃度の深度分布 
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泥 NaOH-SRP 濃度の深度分布は実験開始時と同様で，底泥 4-6 cm 層の平均 0.35±
0.01 g-P kg
-1が最も濃度が高かった． 
実験開始時の底泥 HCl-TP 濃度の深度分布は，底泥 0-2 cm 層が 0.13 g-P kg-1と最
も濃度が高く，底泥 18-20 cm 層の 0.08 g-P kg-1まで深度と共に濃度が低下する傾向
が見られた．一方，実験終了時の底泥 HCl-TP 濃度の深度分布は実験開始時と同様
で，底泥 0-2 cm 層の平均 0.13±0.01 g-P kg-1が最も濃度が高かった． 
底泥中に最も含まれていたリンの形態は，実験開始時には CDB-TP（0.47-0.66 g-P 
kg
-1）で，次いで NaOH-SRP（0.25-0.35 g-P kg-1），NaOH-NRP（0.15-0.26 g-P kg-1），
HCl-TP（0.08-0.14 g-P kg-1）であり，実験終了時においても同様であった（Fig. 5-7）．
また，実験開始時に比べて実験終了時に各形態別のリン濃度が低下したか判断する
ために，実験開始時及び実験終了時のリン濃度を用いて t 検定をリンの形態別に，
底泥層毎に行ったところ，底泥 0-2 cm 層の CDB-TP と NaOH-NRP で実験前後のリ
ン濃度に有意差が確認された．なお，底泥 0-2 cm 層において，実験開始時に比べて




5.3.5 直上水，底泥，間隙水における TP 存在量の推移 
 
実験前後の直上水と底泥の TP 濃度及び間隙水 d-TP 濃度に，直上水量，底泥量，
間隙水量を乗じて算出したリン TP 存在量を Table 5-1 に示す．まず，本実験で用い
た底泥コアに含まれる TP 存在量が同程度であったか判断するために，実験開始時
の直上水及び底泥厚を調節した長さの間隙水及び底泥に含まれていた TP 存在量と
















































































































































































































































































































































































































































































































































































実験開始時における直上水と底泥 0-2 cm，直上水と底泥 0-4 cm，直上水と底泥 0-8 
cm，直上水と底泥 0-14 cm，直上水と底泥 0-20 cm に含まれる TP 存在量は，それぞ
れ 3.071 g-P m-2，6.654 g-P m-2，12.525 g-P m-2，20.796 g-P m-2，28.465 g-P m-2であっ
た．一方，実験終了時の C1 から C5 の各底泥コアに含まれる TP 存在量は，それぞ




存在量を Table 5-2 に示す．なお，TP 存在量の増減は実験開始時における C1 から
C5 の各層に含まれる TP 存在量が C0 と同じと仮定して算出し，底泥の TP 存在量の
増減については，各底泥コアに含まれる全層と，実験開始時に比べて実験終了時に
おいて底泥 TP 濃度が低下した底泥 0-2 cm 層に分けて示した． 
その結果，直上水での TP 増加量は底厚の違いに関係なく C1 から C5 でほぼ同じ
で，その増加量は平均 0.149 ± 0.009 g-P m-2であった．しかし，間隙水の TP 存在量
は，C2 では 0.013 g-P m-2 増加したものの，C3 から C5 ではそれぞれ 0.016 g-P m-2，
0.059 g-P m
-2，0.091 g-P m-2減少しており，泥厚が厚いほど間隙水の TP 存在量が減
少する傾向が見られた．一方，底泥全層の TP 存在量は，全ての底泥コアで減少し
ており，その減少量は平均 0.235 ± 0.105 g-P m-2と底泥コアによってばらつきが見
られた．しかし，その減少量の大部分は底泥 0-2 cm 層での減少によるもので，底泥
0-2 cm 層での減少量は平均 0.173 ± 0.027 g-P m-2であった．なお，底泥 0-2 cm 層内
で減少したリンの形態は CDB-TPとNaOH-NRPであり，その減少量はそれぞれ 0.200 
± 0.050 g-P m















































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































5.4.1 直上水の DO，TP，NO3-N 濃度の推移 
 
直上水のDO濃度は実験開始時の 6.7 mg l-1から 5日目には 0 mg l-1まで低下し，
TP 濃度は実験開始時の 0.01 mg l-1から 0.070±0.028 mg l-1まで上昇したことから，
DO 濃度の低下に伴い底泥からリンが溶出したと推測される（細見・須藤，1984; 
Hupfer and Lewandowski, 2008; Ishii et al., 2009; Wu et al., 2014; Doig et al., 
2017）．なお，5 日目には NO3-N 濃度が 0.21±0.11 mg l-1検出されているが，いず
れの底泥コアでも，底泥からのリンの溶出を抑制する濃度である 0.4 mg l-1
（Andersen, 1982; Gabriel et al., 2006）未満であった．このことから，5 日目には
NO3-N による底泥からのリンの溶出抑制効果はほとんど無かったものと考えられ
る． 
直上水の TP 濃度の推移を基に，第 4 章で用いた（2）式により TP の溶出フラッ
クスを算出した結果，泥厚の違いによる差はほとんどなく，実験期間中の全ての底
泥コアの平均溶出フラックスは 5.2±0.3 mg m-2 d-1であった（Fig. 5-9）．この溶出
フラックスは，同地点の底泥を用いた 25°C の嫌気溶出実験で報告されている約
2.5-8.7 mg m-2 d-1と概ね同等である（Ishii et al., 2009）．その溶出フラックスの時
系列変化を見ると，DO 濃度が 0 mg l-1で維持されていた期間においても，全ての
底泥コアで時間と共にフラックスが高くなり，特に 9 日目から 11 日目にかけては
























































直上水の TP 存在量の変化をみると，実験終了時の直上水の TP 濃度に泥厚の違い
による差はほとんどなかったことから，底泥 0-2 cm 層の底泥が溶出に関わったと推
測される．また，その溶出量は実験開始時に比べて実験終了時に増加した 0.149 ± 
0.009 g-P m
-2である．この結果は，実験前に比べて実験後には全ての底泥コアで底
泥 0-2 cm 層でしか底泥の TP 存在量が減少していなかった結果とも一致している．
しかし，間隙水の TP 存在量は，C3 から C5 の底泥コアで泥厚が厚いほど実験終了
時に減少していたことから，下層の底泥も溶出に関与したことも想定される．そこ
で，本実験における溶出が底泥 0-2 cm 層から起きたのか，それとも下層の底泥から
も起きたのか判断するために，直上水の TP 増加量と底泥 0-2 cm 層での TP 減少量，
底泥全層での TP 減少量の 3 つを比較した． 
底泥 0-2 cm 層での TP 減少量は，底泥での減少量に間隙水での変化量を考慮する
と，C1 から C5 の底泥コアでそれぞれ．0.158 g-P m-2，0.212 g-P m-2，0.159 g-P m-2，
0.150 g-P m
-2，0.148 g-P m-2であった．一方，底泥全層での TP 減少量を同様に求め
ると，それぞれ 0.158 g-P m-2，0.329 g-P m-2，0.336 g-P m-2，0.218 g-P m-2，0.246 g-P 
m
-2であった．以上の結果をまとめると，底泥全層内での TP 減少量は，直上水での
TP 増加量に比べて多かったが，底泥 0-2 cm 層での TP 減少量は直上水での TP 増加
量とほぼ一致した（Fig. 5-10）．また，底泥 0-2 cm 内からリンが溶出したとすると，


















































するはずである．そこで，直上水と底泥 0-2 cm 層の底泥及び間隙水に含まれる TP
存在量の和を C0 から C5 の底泥コアで比較した．その結果，全ての底泥コアでほぼ
同じ量が含まれることが確認された（Fig. 5-11）．以上のことから，本溶出実験では
底泥 0-2 cm 層から溶出が起きたことが明らかとなった．実験開始時では底泥 0-2 cm
層の底泥 TP 濃度が最も高かったのに対し，実験終了時には深度 2-6 cm の範囲で TP





底泥 TP 濃度の分析誤差によるものと推測される．というのも，本研究では，TP 濃
度分析の標準誤差が 1.1 %で，底泥 0-2 cm 層と底泥 0-20 cm 内の底泥の TP 存在量が
それぞれ 2.910 g-P m-2，28.116 g-P m-2なので，TP 存在量の分析誤差はそれぞれ 0.03 
g-P m
-2，0.3 g-P m-2 となる．この底泥 0-20 cm 内での底泥 TP 存在量の分析誤差は，






（Smith et al., 2011）やドイツの Lake Arendsee（Hupfer and Lewandowski, 2005）
における結果と調和的である．底泥表層からリンの溶出が起きた理由は，湖水が好












Fig. 5-11 実験開始時と終了時における直上水と底泥 0-2 cm 層の間隙水及び底泥
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泥表層ほど可溶性のリンが多くなるためである（Søndergaard et al., 2003; Hupfer 
and Lewandowski, 2005）．本研究においても，主に Fe-P である CDB-TP と Org-P
である NaOH-NRP 存在量の和は概ね表層ほど高いことが確認されている（Table 
5-3）．また，底泥直上水が好気条件から嫌気条件に移行すると，底泥表層ほど間隙




5.4.3 底泥 2-4 cm 層以深でのリンの挙動 
 
先行研究によると，下層からのリンの溶出については，間隙水のリン濃度が最も
高い深度から上層へ移動することで起こり（Hupfer et al., 1998; Wilson et al., 2010），
下層のリンも溶出に関与するという結果は，霞ヶ浦（Fukushima et al., 2010）の他に
もいくつかの湖沼で報告されている（Søndergaard et al., 1999; Rydin, 2000; Carey and 
Rydin, 2011）．本研究でも，実験開始時には底泥 10-12 cm 層で間隙水 TP 濃度が最も
高いことや，実験終了時には泥厚が厚いほど TP 減少量が多くなったことから，下





期間の結果（Søndergaard et al., 1999；Rydin, 2000; Fukushima et al., 2010; Carey 
and Rydin, 2011）であり，表層から溶出する報告では本研究を含めて数か月以内の




Amirbahman et al., 2013）に伴って濃度の高い深度から低い深度へリンが移動する結
果，徐々に上層へ移動する (Søndergaard et al., 2003; Hupfer et al., 1998; Wilson et al., 
2010）．その移動速度については，ドイツの Lake Arendess の底泥では，底泥表層 3-5 
cm 下のリンが溶出するには数年かかると報告されている（Hupfer and Lewandowski, 
2005）．つまり，2 週間ほどの短期間の嫌気時における底泥からのリンの溶出は主に




告されている（Hupfer et al., 1998）．Vivianite は Fe3(PO4)2・8H2O で表されるリンと
鉄が吸着した鉱物であり（Dodd et al., 2003），鉄とリン濃度の高い還元層で生成さ
れることが報告されている（Nriagu and Dell, 1974）．また，Vivianite の特徴としては，
硫酸イオンが存在するとVivianiteに含まれる鉄が硫化鉄になるためにリンは溶出す
る（Katsev et al., 2006）が，硫酸イオンが無いと酸化還元電位が低下しても溶出し
ないことが知られている（Murphy et al., 2001; Rothe et al., 2014）．本研究ではVivianite
の存在まで確認できていないが，霞ヶ浦の底泥 0-20 cm 内に含まれる硫黄の含量は，









底泥からのリンの溶出が起きた底泥 0-2 cm 層では，CDB-TP と NaOH-NRP が減少
し，NaOH-SRP と HCl-TP にはほとんど変化が見られなかった．この結果は，CDB-TP
と NaOH-NRP は溶出に関与する形態のリン（Mortimer, 1941; Rydin, 2000; Hupfer and 
Lewandowski, 2005；Carey and Rydin, 2011）で，NaOH-SRP と HCl-TP は溶出しない
リンである（Rydin, 2000；Hupfer and Lewandowski, 2005）との先行研究の結果とも
一致する．つまり，西浦湖心における短期間の嫌気状態における底泥からのリンの
溶出には，CDB-TP と NaOH-NRP が関わっていると考えられる．また，CDB-TP は
主に Fe-P で，NaOH-NRP は主に Org-P であることから，底層水の嫌気化と有機物の
無機化が西浦湖心において底泥からリンが溶出する要因であると考えられる． 
これらのリンは植物プランクトン等に利用されるため湖内のリン内部負荷にと
って重要な形態（Wang and Morrison, 2014）であり，溶出に対する両者の寄与を把
握することは霞ヶ浦で内部負荷対策を検討するために重要である．そこで，実験期
間中の両者の減少量を比較したところ，NaOH-NRP に比べて CDB-TP の方が約 10
倍減少したことが確認された．つまり，西浦湖心における短期間の嫌気状態におけ
るリンの溶出に関わる主な起源は CDB-TP であると考えられる． 
CDB-TP すなわち Fe-P のように酸化還元反応により溶出しやすいリン（redox 
sensitive-P）が主な溶出の起源であることは，カナダの Lake Diefenbaker の底泥
を用いた 64 日間の嫌気溶出実験の結果（Doig et al., 2017）と一致する．そこで，
西浦湖心と Lake Diefenbaker の底泥に含まれる各形態のリン濃度を比較すると，
西 浦 湖 心 の CDP-TP と NaOH-NRP の 濃 度 が ， Lake Diefenbaker の






源であると報告されているアメリカの Upper Hodlock Pond（Wilson et al., 2010）
や中国の紅楓湖（Wang et al., 2015）の結果とは異なる．そこで，Fe-P 主な溶出の
起源である西浦湖心と Lake Diefenbaker における底泥の形態別リンの組成と，
Upper Hodlock Pond と紅楓湖の組成を比較した．その結果，Upper Hodlock Pond
と紅楓湖の Org-P 濃度は西浦湖心と Lake Diefenbaker より 6-9 倍ほど高く，
Redox-sensitive-P の画分の濃度は逆に 6 分の 1 未満であることが確認された．つ
まり，Upper Hadlock Pond と紅楓湖の底泥には Redox-sensitive-P の画分がほと
んど含まれていないために底泥からの溶出の起源が主に Org-P になったと推測さ
れる． 
また，本調査で Fe-P が主な溶出の起源になった他の要因として，CDB-TP と
NaOH-NRP の分解速度の違いによる影響も考えられる．スウェーデンの Lake 
Erken で採取した底泥の表層 0-1 cm を用いた嫌気条件下での溶出実験では，底泥














5%と少量ではあるが底泥 0-2 cm 層内で TP 存在量は減少していた．また，溶出によ
り減少したリンの形態である CDB-TPとNaOH-NRPの減少割合は実験開始時に対し
てそれぞれ 15%，7%と TP の減少割合より高かった．このことから，形態別のリン
の分析をすることで，減少量をより明確に把握できることが確認された． 
一方，底泥 0-2cm 層内での CDB-TP と NaOH-NRP の減少量の和は 0.238 g-P m-2
であり，TP 減少量の 0.173 g-P m-2に比べてやや多かった．これは，TP 存在量から
形態別リン存在量の和を引いて計算される Residual-TP（Jensen and Thamdrup, 1993; 
Rydin, 2000）が実験開始時に比べて実験終了時におよそ 0.080 g-P m-2増加したため
である．Residual-TP は難溶解性の有機物や不活性の無機態リンであり（Jensen and 
Thamdrup, 1993; Rydin, 2000），NaOH-SRP や HCl-TP と同様に溶出しないリンの形態
であると報告されている（Rydin, 2000; Søndergaard et al., 2003）．この Residual-TP が
生成する一つの要因は，Org-P の分解によるものと考えられている（Gächter and 
meyer, 1993）．また，溶解した CDB-TP は他の形態に変化する可能性もある（Hupfer 
et al., 1998）ことから，本溶出実験中に溶解した CDB-TP と分解された NaOH-NRP
は，全てが直上水へ移行するのではなく，一部は Residual-TP として溶出に関与し
ない形態に変化したものと考えられる．底泥 0-2 cm 層内の CDB-TP と NaOH-NRP
の減少量に Residual-TP の増加量を加味すると，形態別のリンの増減から算出され









いた底泥コアは，泥厚を 2，4，8，14，20 cm に調節して，コアの上端及び下端に
ゴム栓をして直上水と底泥が酸化しないようにし，夏季における底層の水温である
25℃の暗所で 23 日間静置した．実験前後における直上水，間隙水，底泥に含まれ
る TP 存在量を比較して得られた結果は以下のとおりである． 
1） 実験開始時に比べて実験終了時に増加した直上水の TP 存在量は泥厚の厚さ
に関係なく同程度であり，直上水及び底泥 0-2 cm 層の間隙水と底泥に含まれ
る TP 存在量の和が実験前後で一致した．このことから，本溶出実験では底
泥 0-2 cm 層からリンの溶出が起きたことが明らかとなった．これは，底泥表
層ほど可溶性のリンが多いこと，さらに直上水が好気条件から嫌気条件に移
行する際に底泥表層ほど間隙水リン濃度が高くなるためだと考えられる．  





在量が減少していたが，Vivianite の生成などにより間隙水の TP が底泥に吸着
されたためだと推測された．  
3） 実験開始時に比べて終了時に底泥 0-2 cm 層内で減少していたリンの形態は











し，実験開始時に比べて終了時に底泥 0-2 cm 層内で減少した CDB-TP と
NaOH-NRP の存在量の和は，底泥 0-2 cm 層内で減少した TP 減少量と一致し





























る研究については，底泥表層から 5-10 cm 下層まで Fe-P や Org-が含まれており，
長期間にわたる底泥からのリンの溶出により底泥のリン濃度が低下したことが確
認されている．また，底泥からのリンの溶出実験の結果，好気状態時より嫌気状態












隙水リン濃度の深度分布，底泥直上の DO 濃度と NO3-N 濃度，水温の変化を調査
した．その結果，底泥からのリンの溶出が起きていた時期の間隙水 PO4-P 濃度の深
度分布は，表層から深度 20 cm まで深度別の PO4-P 濃度の差が小さく，0-2 cm 層
の PO4-P 濃度が最も高くなる深度分布が確認された．一方，先行研究で確認されて
いる底泥表層から 5-10 cm 下で間隙水 PO4-P 濃度が最も高くなる深度分布は底層







実験により，DO 濃度変化に伴う間隙水 PO4-P 濃度の深度分布の変化と，その深度
分布が底泥からのリンの溶出に及ぼす影響を把握するために，西浦湖心で採取した
底泥を用いた嫌気，好気溶出実験を行った．実験期間は 15 日間の嫌気状態と 15 日



















実験に用いた底泥コアは泥厚を 2，4，8，14，20 cm に調節し，コアの上端及び下
端にゴム栓をすることで底泥コアの酸化を防ぎ，夏季における底層の水温である
25℃の暗所で 23 日間静置した．直上水の TP 濃度は実験開始時と 5，7，9，11，
23 日後に間隙水 TP 濃度，底泥 TP 濃度を，底泥の TP 濃度と形態別のリン濃度の
深度分布は実験開始時と実験終了時に分析した．その結果，実験開始時に比べて終
了時に増加した直上水の TP 存在量は泥厚の厚さに関係なく同程度であったこと，
さらに，直上水および底泥 0-2 cm 層に含まれる間隙水と底泥の TP 存在量の和が実








底泥 0-2 cm 内で減少したリンの形態は CDB-TP と NaOH-NRP であったことか
ら，西浦湖心において底泥からのリンが溶出する要因は，底層水の嫌気化と有機物



















1） 底層水が嫌気状態になると底泥表層から Fe-P や Org-P が湖水へ溶出する． 
2） 溶出したリンに加え，河川等を経由して流入したリンの一部は植物プランクト
ンに取り込まれ，一部はそのまま溶存態リンとして湖水中に残る． 
3） 植物プランクトン等に取り込まれたリンは，西浦の滞留時間は 200 日と長いた
めに，湖外へ流出する前に植物プランクトン等の死滅・沈降により Org-P と
して底泥表層に再堆積し，湖水中の溶存態リンも湖水が好気状態になると鉄と
リンが吸着・沈降することで Fe-P として底泥表層に再堆積する． 










































底泥への Fe-P や Org-P の供給の抑制方法として，湖水から底泥への堆積量を抑
制することが挙げられるが，この過程は湖沼の polymictic な特徴や生物の死滅等に
より左右されてしまい対策を講じることが難しい．このため，底泥への Fe-P や
Org-P の供給抑制するためには，新たに流入する Fe-P や Org-P を抑制することが
必要である．しかし，流域からの Fe-P と Org-P の由来については研究が実施され
ていないために，現時点で詳細は不明である．そのため，まずは Fe-P や Org-P の
土地利用毎の排出量や流入河川毎の流入負荷量を把握し，Fe-P と Org-P の流出対
策を講じることが望まれる．なお，浚渫は底泥の Fe-P や Org-P を除去する手段と
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